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FRANGES DE RAMSEY ET SPECTROSCOPIE LASER A ULTRA-HAUTE
RESOLUTION DANS L’INFRAROUGE
RÉSUMÉ
La méthode des franges de Ramsey dans le domaine optique,
nouvelle technique de spectroscopie laser sub-Doppler, est décrite
en détail, à la fois théoriquement et expérimentalement. Nous
proposons en particulier une nouvelle géométrie d’interaction pour
les franges, qui comporte quatre ondes progressives au lieu des
trois ondes stationnaires employées jusqu’à présent. Une descrip-
tion théorique simple permet de comparer les deux méthodes et de
souligner les différences avec les échos de photons stimulés.
Sur un plan expérimental, sont exposés les derniers dévelop-
pements du spectromètre de saturation à ultra-haute résolution
fonctionnant dans la région spectrale de 9 à 11 microns, qui ont
été réalisés en vue d’observer ces franges de Ramsey en cuve et
sur un jet moléculaire : éléments optiques de grandes dimensions
et de haute planéité, stabilisation en fréquence de lasers à CO2
conventionnels ou guides d’ondes au niveau de la dizaine de Hertz,
verrouillage en phase de deux lasers, pilotage de l’expérience par
ordinateur, et pouvoir de résolution de l’ordre de 5 x 10.
Diverses applications de ces recherches, en particulier à la spec-
troscopie des structures fines, superfines et superhyperfines des
toupies sphériques sont évoquées. Enfin, les signaux de franges de
Ramsey obtenus sur un jet supersonique de SF6 , illustrent le
potentiel de la technique des franges de Ramsey pour la spectros-
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INTRODUCTION
1Ce n’est que depuis une quinzaine d’années que la résolution de la
spectroscopie optique en phase gazeuse n’est plus limitée aux alentours
de 105-106 par l’élargissement Doppler des raies. L’utilisation de la
lumière laser comme source de rayonnement cohérent et hautement monochro-
matique, combinée avec des méthodes permettant de s’affranchir de la largeur
Doppler a porté la limite de résolution au-dessus de 101.
Parmi les nombreuses méthodes de spectroscopie sub-Doppler, deux
approches complémentaires ont été proposées et seront abordées dans ce
travail :
1) La spectroscopie de saturation [1-6 ], qui, rappelons-le, repose
sur l’interaction des atomes ou des molécules avec deux ondes se propageant
en sens inverse. Dans la distribution thermique des vitesses, une classe
de vitesse particulière est sélectionnée : c’est la classe de vitesse dont
la projection vz sur l’axe de propagation des faisceaux lumineux est nulle.
Il est clair qu’à très haute résolution, cette classe de vitesse est très
étroite et fournit un signal de saturation de plus en plus faible.
2) Le contrôle d’une partie (ou de la totalité) des degrés de liberté
externes de l’ensemble des atomes ou des molécules [7-9] : jet effusif, jet
supersonique, et plus récemment, ralentissement par laser d’un jet d’atomes
neutres jusqu’à l’arrêt [10,12]. Dans le cas d’espèces chargées (électrons
ou ions), il a même été possible de piéger un ion (électron) unique dans
une trappe pour des durées considérables, permettant des mesures extrêmement
précises sur ces espèces [13-15].
Dans les deux méthodes, qui peuvent être utilisées simultanément, le
but ultime est d’obtenir une résonance la plus étroite possible sur le
système simple le plus isolé possible..
En spectroscopie de saturation, c’est en effet le temps fini d’inter-
action cohérente entre les atomes (ou les molécules) et la lumière laser,
qui limite la résolution. Pour les systèmes à longue durée de vie, ce temps
d’interaction cohérente dépend de la pureté spectrale des lasers, du dia-
mètre et de la qualité optique des faisceaux, ainsi que de la vitesse de
traversée des faisceaux. Si cette dernière devient extrêmement faible
(méthode 2), la limitation due au temps de vol des molécules à travers le
faisceau devient caduque.
2Avec une molécule lourde telle que OsO4 , un contrôle poussé de la
pureté spectrale des lasers à CO2 et de la qualité optique de faisceaux
de grand diamètre nous a permis d’observer une largeur de raie de satu-
ration nettement inférieure au kHz (680 Hz HWHM*),ce qui constitue actuel-
lement un record dans le domaine optique [32].
Il est clair, cependant, qu’il existe une limite technologique à
l’utilisation de faisceaux de grands diamètres et d’excellente qualité
optique (03BB/10 au minimum). L’extension au domaine optique de la méthode
des champs séparés, proposée par N.F. Ramsey dans le domaine des micro-
ondes en 1950 [16], permet de surmonter de façon très élégante cette dif-
ficulté. C’est la technique des franges de Ramsey.
L’exploration de cette technique dans le domaine optique, tant
d’un point de vue théorique qu’expérimental, et l’évaluation de son
potentiel en spectroscopie à ultra-haute résolution, constitue le thème
central de ce travail.
L’idée fondamentale de Ramsey est de remplacer une zone de champ
unique, par deux zones de champs séparées dans l’espace, présentant une
relation de phase bien définie. Le dipôle créé dans la première zone de
champ précesse librement entre les deux zones et accumule un déphasage,
proportionnel au temps de vol entre les deux zones, qui est sondé dans la
seconde zone de champ. La forme de raie d’absorption est alors modulée
sinusoïdalement et la période de ces oscillations (dites franges de Ramsey)
est inversement proportionnelle au temps de vol entre les deux zones.
Augmenter la résolution revient alors à augmenter la distance entre zones.
Dans le domaine optique, ainsi que nous l’expliquerons en détail dans le
Chapitre 1 de ce travail, à cause de la petitesse de la longueur d’onde,
la méthode des champs séparés de Ramsey ne fonctionne que si elle est asso-
ciée à une méthode sub-Doppler.
Les premières propositions réalistes furent celles de Baklanov et
Chebotayev en 1976, tant en spectroscopie de saturation [17] qu’en spectros-
copie à deux photons [18]. Ils proposèrent, en spectroscopie de saturation,
d’utiliser une triple onde stationnaire et les premières expériences de
franges de Ramsey dans le domaine optique [19-24] utilisèrent cette géomé-
trie. Au cours de ce travail, nous avons proposé et démontré expérimenta-
lement que l’on pouvait également utiliser une géométrie comportant quatre
ondes progressives, avec un certain nombre d’avantages sur la triple onde
stationnai re [25 - 28].
*HWHM : Half-Width at Half Maximum.

4C’est ainsi que le Chapitre 1 présente, de façon détaillée, une
théorie en champ fort des franges de Ramsey dans le domaine optique, qui
permet de comparer les diverses géométries d’interaction pour les franges
[27]. Nous verrons que des diagrammes de matrice densité, en champ
fort, permettent de retrouver très simplement les résultats des calculs
et de faire le lien avec les échos de photons. Enfin, comme cela est
schématisé sur l’organigramme de la Figure 1, nous donnerons quelques
résultats obtenus à l’aide d’un programme de résolution numérique des
équations de la matrice densité qui tiennent compte de la géométrie gaus-
sienne des faisceaux [29, 40 ].
Le Chapitre 2, présente les outils et les méthodes (voir Fig. 1)
qui ont été développés pour tenter d’observer des franges de Ramsey à
ultra-haute résolution en cuve et sur jet supersonique. Il va de soi
qu’obtenir la plus haute résolution possible, c’est-à-dire les raies les
plus étroites possibles, nécessite des lasers ayant la plus haute pureté
spectrale possible, ainsi que des faisceaux de la plus haute qualité opti-
que possible. En retour, ces résonances ultra-fines permettront de réali-
ser des lasers très stables en fréquence..
La description des outils qui ont été développés, constitue ce
Chapitre 2 :
- réalisation d’une optique originale pour les franges de Ramsey, fondée
sur l’utilisation de coins de cube rétroréflecteurs creux, de grandes
dimensions et de haute qualité optique (03BB/20) [30];
- réalisation d’un interféromètre de Michelson, modifié par l’adjonction
d’un coin de cube et d’un miroir à mercure, d’ouverture 70 mm;
- verrouillage en phase d’un laser à CO2 accordable sur un laser de très
haute pureté spectrale (10 Hz) [31];
- pilotage de l’expérience par micro-ordinateur.
Ces réalisations constituent un spectromètre infrarouge dont le pou-
voir de résolution est supérieur à 10 (5 x 10 pour la molécule OsO4),
et dont la précision absolue en fréquence est actuellement de l’ordre de 1
à 3 kHz.
Les signaux de franges de Ramsey n’ont pu être observés que dans
l’expérience sur jet supersonique. Nous montrons, dans le Chapitre 3, pourquoi
5avec le montage existant actuellement en cuve, et en dépit des efforts
entrepris pour développer des méthodes de détection ultra-sensibles, ces
signaux de largeur très faible (90 Hz (HWHM) pour SF6), n’ont pu être
détectés. Nous discutons en détail l’ordre de grandeur des signaux de
saturation et de franges de Ramsey à ultra-haute résolution, ainsi que
la détectivité ultime du spectromètre sous sa forme actuelle. Tout le soin
apporté à la réalisation de ce spectromètre a cependant eu un grand nombre
de retombées intéressantes tant en physique moléculaire qu’en métrologie
(Fig. 2). Ces résultats sont développés dans ce même Chapitre 3.
C’est en effet la première fois qu’il est possible de réaliser
l’investigation, au niveau du kHz de résolution et de précision absolue en
fréquence, d’une bande complète de vibration-rotation telle que la bande
03BD de SF6. Un certain nombre de phénomènes nouveaux, tels que la brisure
du type de symétrie des niveaux rovibrationnels par les interactions
hyperfines [33, 34] et l’observation de structures superhyperfines [31, 35],
ont été ainsi mis en évidence.
D’un point de vue métrologique, nous avons réalisé une grille d’éta-
lons secondaires de fréquence dans la région spectrale de 10 03BCm, directe-
ment reliée à l’horloge à césium, et qui possède une précision absolue de
1 à 3 kHz [36, 37].
Enfin, le Chapitre 4 présente les franges de Ramsey qui ont été
observées, dans la région spectrale de 10 03BCm, sur un jet supersonique de
SF6 , par détection bolométrique et détection optique directe [25, 26, 38].
Les signaux obtenus sont comparés à la théorie développée au Chapitre 1,
et les avantages respectifs des deux modes de détection employés seront
discutés.
La Conclusion souligne le potentiel de la technique des franges de
Ramsey en spectroscopie à ultra-haute résolution et pour les étalons opti-
ques de fréquence. Sont également dégagés les perspectives et développe-
ments possibles des recherches qui ont été présentées dans ce travail.
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THÉORIE DES FRANGES DE RAMSEY
EN ONDES PROGRESSIVES OU STATIONNAIRES
DANS LE DOMAINE OPTIQUE
81.1 INTRODUCTION
Toute théorie réaliste des franges de Ramsey doit maintenant tenir
compte des effets suivants : géométrie gaussienne des faisceaux, effet de
recul, effet Doppler du second ordre, collisions .... En effet, à très
haute résolution, (le kHz du visible à l’infrarouge), la géométrie des
faisceaux (diamètre et qualité des fronts d’ondes) joue un rôle prépon-
dérant ; c’est la principale limitation à la largeur de raie. Pour le cal-
cium par exemple, à 6573 A, une demi-largeur de raie de 1 kHz a été obtenue
par R.L. BARGER [ 22 ] en franges de Ramsey, alors que l’écartement du dou-
blet de recul s’élève à 23,1 kHz, l’effet Doppler du second ordre à 1,1 kHz
et la largeur naturelle à 408 Hz. Pour le méthane à 3,39 03BCm, l’effet de
recul vaut 2,16 kHz, la largeur naturelle est beaucoup plus faible (3 Hz),
le déplacement dû à l’effet Doppler du second ordre s’élève à 150 Hz, et
la largeur de raie vaut également 1 kHz (HWHM).
Avec des molécules lourdes telles que OsO4 à 10,6 03BCm, l’effet de
recul (15 Hz) et le déplacement dû à l’effet Doppler du second ordre (3 Hz)
sont beaucoup plus faibles. Nous avons obtenu une demi-largeur de raie de
680 Hz avec cette molécule, à l’aide d’un faisceau d’excellente qualité
optique et d’ouverture 11 cm.
Dans une approche perturbative, (théorie en champ laser faible, au
quatrième ordre de perturbation), il a été possible d’obtenir une forme
de raie en spectroscopie de saturation et en spectroscopie à deux photons
(ordinaire ou en franges de Ramsey) qui tienne compte de la plupart des
effets précédents [39-42, 103] . Cette approche perturbative a suscité le dé-
veloppementde diagrammes pour la matrice densité du système, qui visualisent
les phénomènes et permettent à l’aide de règles très simples d’étudier une
grande variété de processus non linéaires (DFTPS, CARS, ...). Cependant,
dans le régime dit de "vol libre" (à très basse pression, ou en jet super-
sonique, par exemple) où chaque molécule "voit", au cours de sa traversée
du faisceau, la distribution d’intensité et la modulation de la phase du
champ laser,cette approche perturbative ne permet pas d’expliquer un certain
nombre de phénomènes qui seront présentés dans la suite de ce travail;
citons : les oscillations de Rabi, le passage adiabatique rapide, l’existence
d’un optimum d’intensité pour les franges de Ramsey, (impulsion n/2),etc....
9Pour ces effets, une théorie en champ fort est indispensable; dans
le cas général, celle-ci ne pourra être que numérique et nous donnerons
un certain nombre de résultats obtenus à l’aide d’un programme numérique
de résolution des équations de la matrice densité, le programme SHAPE
[29 , 40] .
Dans certaines conditions, une théorie analytique en champ fort,
fondée sur l’utilisation de matrices (2,2) est réalisable et conduit à
des résultats extrêmement simples. Il nous sera ainsi possible de déve-
lopper dans le Chapitre 1, la théorie des franges de Ramsey en ondes pro-
gressives ; puis, celle-ci sera comparée à la théorie utilisant une triple
onde stationnaire. Des diagrammes de la matrice densité, en champ fort,
permettront encore de calculer très simplement les signaux de franges de
Ramsey dans les deux géométries et feront le lien avec les échos de pho-
tons.
Le traitement de l’effet de recul (échanges d’impulsion entre le sys-
tème moléculaire et la lumière) nécessite une quantification du mouvement
de translation du centre de masse des molécules. Ceci implique le choix
d’une représentation parmi |r&#x3E;, |p&#x3E;, la représentation de Wigner [179], ou
enfin la représentation de Shirley-Stenholm [180].Pour la spectroscopie sub-
Doppler qui nous intéresse ici, les équations sont plus faciles à compren-
dre et à résoudre en représentation d’impulsion. Cependant, la dépendance
spatiale du champ est plus commodément décrite en représentation | r &#x3E; .
Si l’on se souvient que l’on a affaire la plupart du temps à des ondes quasi-
planes, il va être possible, dans une approche de paquets d’ondes de tra-
vailler en représentation | r &#x3E; tout en gardant une image du peigne discret
qui existe dans l’espace des impulsions. 
*
Le système physique
Nous considérons un ensemble de systèmes à deux niveaux a et b
(Eb &#x3E; Ea) de constantes de relaxation 03B3a et 03B3b , en interaction avec
une ou plusieurs ondes progressives, de même fréquence 03C9 , se propageant
dans deux directions opposées + ou - . Nous supposons que les constantes
de relaxation 03B3a et 03B3b sont purement des termes de départ des niveaux a et
b. Il n’y a pas de relaxation couplant les niveaux a et b. 
Dans le repère du laboratoire, les champs électriques E±(r,t) asso-
ciés aux ondes (+) ou (-) peuvent s’écrire :
E±(r,t) = Re ê± E± U±(r) exp[i(03C9t ~ kz + ~±) ]
*Récemment, on a montré l’équivalence des approches utilisant la fonction de
Wigner ou les paquets d’ondes pour la matrice densité [117].
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où ê±, E±, U±(r), ~± représentent respectivement, le vecteur polarisa-
tion, l’amplitude, la structure géométrique du champ et la phase de chaque
onde. Les ondes (±) se propagent suivant l’axe Oz.
Pour le mode TEM00 d’un laser (Fig. 1.1.1) :
où b± = k w2± est le paramètre confocal.
FIGURE 1.1.1
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Pour toute la suite nous supposons les faisceaux adaptés w+ = w-0
et R+ = R- . Par définition nous prenons l’origine au col (waist) commun
aux deux ondes : z± = 0. Le paramètre confocal b = kw20 est commun aux
deux ondes et toute l’information sur la géométrie des faisceaux est conte-
nue dans la lorentzienne complexe L±(z) = 1 1 ~ 2iz b . La partie réelle de
L±(z) et la partie imaginaire de L+(z) sont représentées sur la figure 1.1.1 .
Noter que, c’est en z = b 2 que la partie imaginaire de L±(z) est
maximale; le rayon de courbure y est égal au paramètre confocal.
Si nous supposons que les dimensions du faisceau deviennent très
grandes devant la longueur d’onde, b est grand, et L±(z) ~ 1.
On obtient pour U± une variation en :
Le cas limite des ondes planes est alors retrouvé en prenant w0 ~ +~
ce qui donne U± = 1. 
En faisceaux gaussiens, à la différence des ondes planes, nous avons
une distribution de vecteurs d’onde k : 0394kx , 0394ky, 0394kz .
La transformation de Fourier relie les largeurs 0394kx et 0394x :
0394x . 0394ky ~ 1 . Par conséquent :
De même :
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Dans la suite de ce chapitre, nous supposerons pour simplifier, les
fonctions U± réelles (la courbure des fronts d’ondes est négligée), et
centrées à l’origine. L’axe Oz étant choisi suivant la direction de pro-
pagation des faisceaux, la vitesse v de chaque molécule se décompose en
vz et v~. Il sera toujours possible de faire une rotation des axes de
façon à obtenir vy = 0 (Fig. 1.1.2 ). vx est alors la direction de traver-
sée des faisceaux et nous négligerons dans un premier temps la dimension
(verticale) y .
Nous calculons maintenant la réponse individuelle de chaque molécule
au cours de la traversée des faisceaux, en fonction de la vitesse et des
caractéristiques des faisceaux (intensité, profil,...). Il restera ensuite
à effectuer une intégration sur les conditions initiales, qui dépendent de
la géométrie de l’expérience envisagée (jet ou cuve, température,...).
Soit une molécule formée dans le niveau fondamental a , avec une
impulsion p0 .
Elle se déplace à une vitesse v = po M03B3 où 03B3 = (1 - v2/c)-1/2. Nous
nous bornerons ici à utiliser les règles habituelles, justifiées dans la
référence [41], pour l’introduction du déplacement de l’effet Doppler du
second ordre. A l’aide d’une transformation de Lorentz, nous pouvons écrire
les champs dans le repère de la molécule:
où l’instant t1 est choisi lorsque la molécule passe à l’origine (x = 0).
FIGURE 1.1.2
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1.2 LES ÉTATS D’ÉNERGIE-IMPULSION (FIG. 1.2.1)[41]
1.2.1 CAS DES ONDES PLANES
Supposons tout d’abord que les ondes (±) 
soient parfaitement planes.
Portons sur un diagramme l’énergie totale E + p2z 2 M en fonction de pz ,
ayant choisi l’origine en p0 (impulsion de la molécule avant toute inter-
action avec les champs (±)).
De la conservation de l’impulsion totale (photon + molécule) il
ressort clairement que la fonction d’onde du système, après interaction
avec les ondes (±), devient une superposition linéaire des fonctions d’ondes
associées à chacun des états d’énergie-impulsion &#x3C;03B1|&#x3C;m| séparés de ± k,
2 k, ... mk où m est le nombre net de quanta d’impulsion échangés avec
les champs, à partir de p0 , et où 03B1 = a ou b.
La figure 1.2.1 est une représentation du développement de
Fourier habituel de la fonction d’onde du système en 03A303BB exp i m k.r . La
représentation d’impulsion est clairement la plus indiquée ici, et
l’effet de recul est immédiatement décrit par une "correction cinétique"
m2(k)/2M à l’énergie E03B1 de chaque état d’énergie-impulsion &#x3C;03B1|&#x3C;m| .
Par exemple, si seule l’onde (+) est présente sur le système, il
suffit de ne prendre en considération que les deux états ma = 0 et mb = 1.
De même, si l’onde (+) est intense et l’onde (-) d’intensité faible,
seuls les quatre états (Ea , po- 2k),(Eb po- k),(Ea po),(Eb, po+k)
sont couplés.(Ceci est également le cas lorsque les 2 champs sont forts, si
l’effet de recul est bien résolu). La résolution des équations d’évolution
de la matrice densité [39,42] fournit le doublet de recul en spectroscopie
de saturation.
1.2.2 DEUX DESCRIPTIONS POSSIBLES
Cependant, la structure géométrique des champs est plus commodément
décrite en représentation | r &#x3E; et en général, les ondes ne sont pas planes.
Toutefois, en spectroscopie à très haute résolution (sub-Doppler) nous avons
affaire à des ondes quasi-planes (0394kx , 0394y, 0394kz« k) et les échanges d’im-
pulsion restent pratiquement discrets. Cette fois, la fonction d’onde du
système est une superposition de paquets d’ondes étroits centrés chacun





où l’intégration sur d3p est limitée à un intervalle centré en mk , à la
fois petit devant k et grand devant /b et /wo .
Ainsi, &#x3C; 03B1m | 03C8 (r,t) &#x3E; est un paquet d’ondes en | r &#x3E; centré en
mk. Ces paquets d’ondes sont bien résolus dans l’espace des impulsions
puisque pour un faisceau gaussien 0394kx , 0394ky~ 1 w et 0394kz ~ 1 b sont tous
très petits devant k .
On trouvera dans les références [41 , 29] une présentation formelle
des équations de départ pour la fonction d’onde ou plus généralement pour
la matrice densité du système, dans le cas des ondes planes et des ondes
gaussiennes. L’Appendice 1 rappelle l’équation d’évolution des éléments de
matrice densité entre états d’énergie-impulsion. Il est alors possible de
décrire le système moléculaire des deux façons suivantes :
1) Le vecteur à deux composantes est obtenu en
sommant sur m les composantes sur chacun des états d’énergie-impulsion
Nous montrerons plus loin qu’il s’agit alors d’un spineur.
2) Ou bien l’on garde toutes les composantes sur chacun des états
d’énergie-impulsion, sous la forme d’un vecteur ayant une infinité de
composantes : 
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qui ne sont rien d’autres que les composantes du développement de Fourier
spatial de |03A8(r,t)&#x3E;. &#x3C;03B1 | 03A8(r,t) &#x3E;= 03A3 03B1mim(kz+kvzt) où 03B1 est alter-
nativement a ou b.
La première approche, développée dans les références [25, 43 ],permet
de décrire l’évolution du système à l’aide de matrices 2 x 2. Nous l’utili-
serons au paragraphe 1.4 pour calculer le signal de franges de Ramsey en
ondes stationnaires.
La seconde description est plus générale et permet d’introduire très
simplement l’effet de recul. Une transformation unitaire unique permettra
d’obtenir une matrice hamiltonienne indépendante du temps et de l’espace.
Dans le cas des quatre ondes progressives séparées dans l’espace,
elle se ramène au traitement en matrices (2 x 2) de l’approche 1. C’est
cette description que nous développons maintenant.
1.2.3 L’EQUATION DE SCHRODINGER
Dans l’approximation dipolaire électrique, nous écrirons l’hamilto-
nien d’interaction avec les ondes (±) V± (r,t) = - 03BCop.E± (r,t). Dans le
référentiel lié à la molécule, E±(r,t) est donné par l’équation (1.1).
Dans l’approximation des ondes tournantes, l’équation de Schrödinger
peut être écrite sous la forme matricielle suivante :
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où 03B4 = k2 2M est l’énergie de recul divisée par  et 03A9±ba = &#x3C;b|03BC.ê*|a&#x3E;E2
sont les pulsations de Rabi des champs (±).
1.2.4 TRANSFORMATION UNITAIRE; CHANGEMENT DE REFERENTIEL
Rappelons que si l’on fait une transformation unitaire A sur 1 03A8 &#x3E;
l’équation pour le vecteur transformé |  &#x3E; s’écrit :
avec H = AHA+.
La transformation unitaire suivante permet de rendre l’hamiltonien
indépendant du temps et de l’espace (à l’exception de la lente dépendance
+
temporelle de U-) :
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L’équation d’évolution pour le vecteur transformé s’écrit alors :
avec 03C9o = (Eb - a)/ .
Dans le cas général où les ondes (+) et (-) sont présentes simultané-
ment, cette résolution ne peut se faire que numériquement.Pour des faisceaux
gaussiens, ce système (infini) d’équations couplées peut se résoudre numé-
riquement, en tronquant les équations à un ordre donné [ 40, 29] .
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1.3 CAS DES ONDES PROGRESSIVES SÉPARÉES SPATIALEMENT
1.3.1 EQUATION D’EVOLUTION
Dans le cas où le système moléculaire n’interagit qu’avec des ondes
progressives (qui peuvent être successivement des ondes (+) ou (-)), la
matrice précédente se décompose en blocs (2 x 2) et nous pouvons considé-
rer indépendamment l’évolution des vecteurs (bam+1m) s’il s’agit d’une
onde (+) ou des vecteurs bm-1 a s’il s’agit d’une onde (-).
L’équation : 
s’exprime très simplement à l’aide des matrices de PAULI : 03C31 , 03C32 , 03 et
l’identité
où 03A9± est un champ effectif dont les composantes sont :
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Dans (7), U± est une fonction du temps, U±(vxt-t1)), centrée en t1.
Il est clair que si nous supposons U± = cste = 1 dans chaque zone de
champ, l’équation (1.6) s’intègre aisément entre to et t :




nous définissons une matrice de transfert entre to et t. Il devient alors
extrêmement simple de calculer la fonction d’onde du système interagissant
avec une succession quelconque d’ondes progressives, séparées par des zones
de précession libre de durée T où l’opérateur d’évolution se réduit à la
matrice diagonale
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1.3.2 INTRODUCTION DU SPIN FICTIF
En l’absence de relaxation, les matrices sont
unimodulaires (AD - BC = 1) et vérifient les conditions d’unitarité : A = D* ,
et Ce+i~ ±= 
-(Bei~±)*, (transformations du groupe SU(2)), de sorte que le vec-
teur à 2 composantes (ba) est un spineur tridimensionnel de rang 1.
Les deux composantes (b,a) se transforment comme les composantes de
la fonction d’onde d’un spin 1/2 évoluant dans un espace abstrait à trois
dimensions; elles forment la base d’une représentation irréductible de
dimension 2 du groupe des rotations. Comme, à tout spineur (ba) on peut asso-
cier un vecteur à trois composantes évoluant dans un espace abstrait (analogue
à l’espace réel), nous pourrons ainsi définir le vecteur de Bloch ou pseudo-
spin du système par ses trois composantes :
Ainsi à chaque spineur
santes :
nous associerons un vecteur R±m de compo-
où, rappelons-le, le signe ± correspond au sens de propagation des
faisceaux lasers.
De l’équation (1.6), nous déduisons l’équation d’évolution du pseudo-
spin R±m :
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qui n’est autre qu’une rotation autour du vecteur champ effectif 03A9± à la
+
vitesse angulaire - | 03A9 | . Il est clair qu’il est aussi possible de ré-
soudre l’équation d’évolution (1.17) au lieu de l’équation (1.6). Cependant,
elle correspond à l’utilisation de matrices (3 x 3), beaucoup moins commodes
à utiliser lorsque le nombre de zones de champs et de zones de précession
libre devient important.
Le formalisme en matrice (2 x 2) est nettement préférable ici. Le seul
avantage de l’image du spin fictif est de donner une représentation géomé-
trique commode des phénomènes transitoires. 
En présence de relaxation,les matrices (A Cei~± Be-i~± D ) restent uni-
modulaires mais les transformations ne sont plus unitaires. Il est encore
possible de continuer à décrire le système par un spineur quadridimensionnel
dans un modèle de relaxation simplifié où l’on attribue à chaque niveau 03B1
une constante de relaxation 03B31 ; nous renvoyons le lecteur à la référence
[43]. Notons également qu’en toute rigueur, il est nécessaire de recourir à la
matrice densité du système pour introduire les termes de relaxation. Dans le
cas où 03B3ab = 1 2(03B3a + 03B), on peut montrer cependant qu’il est mathématiquement
correct d’effectuer les calculs sur la fonction d’onde du système.
1.3.3 (a) CAS D’UNE ONDE PROGRESSIVE UNIQUE
A partir du système dans l’état fondamental,spineur (01), une onde
progressive ne couplera que les deux états d’énergie-impulsion &#x3C; a,ma = 0 | et
&#x3C; b , mb = 1| s’il s’agit de l’onde (+) où &#x3C; a,m = 0 1 et &#x3C; b,m = - 1|
s’il s’agit de l’onde (-). Supposons qu’il s’agisse de l’onde (+) (03A9+ = 03A9) :
On en déduit la probabilité de transition du niveau a vers le niveau b,
en calculant
qui est la formule de Rabi avec relaxation, effet de recul et effet Doppler
du premier et du second ordre, ces trois derniers effets étant tous contenus
dans 03A9 (formules 1.7).
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Fig. 1.3.1 - Probabilité de transition pour un système à deux niveaux soumis à
une impulsion électromagnétique en forme de créneau de durée 03C4 en fonction
du champ (03A9ba = 03BCE/2) et de l’écart à la résonance 03C9 - 03C9(ou du décalageDoppler kvz). A la résonance cette surface donne pour un champ laser donné
la forme du trou creusé dans l’espace des vitesses.
Fig. 1.3.2 - Probabilité de transition pour un système à deux niveaux soumis à
une impulsion électromagnétique de profil gaussien, en fonction du champ et
de l’écart à résonance 03C9 - 03C90 (ou du décalage Doppler kvz). La demi-largeur à1/e de l’impulsion temporelle est w o/u.
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*
La surface donnant bb en fonction de la pulsation de Rabi multipliée
par le temps 03C4 d’interaction et en fonction de 03A9C4 est représentée sur
la figure 1.3.1. Les oscillations de Rabi apparaissent clairement.
Notons que pour kvz03C4 ~ 0, les oscillations de Rabi ne sont plus en phase
avec les oscillations correspondant à kvz03C4 = 0. Ceci diffère très sensible-
ment du résultat en ondes gaussiennes pour lesquelles, quel que soit vz ,les
oscillations restent en phase (Fig. 1.3.2). Il est alors facile de donner la
trajectoire du spin fictif R+0 associé (défini par ses composantes (1.16)),
(Fig.1.3.3). Pour simplifier, on fait disparaître, à l’aide d’une transformation
unitaire supplémentaire i/2 ~± 03C33 , les termes de phase e±i~± dans les
matrices (ACei~± Be-i ~± D), si bien que 03A9 a pour composantes : (203A9ba , 0,03A93)
et les nouvelles matrices de transformation s’écrivent simplement (AC BD).
Lorsque l’on néglige la relaxation et que l’on effectue une impulsion
03C0/2 à résonance (03C9 = 03C9), le vecteur champ 03A9(2 03A9ba , 0 , 0) est colinéaire
à l’axe (1). A partir de sa position initiale (0,0,-1) (système dans l’état
fondamental), le vecteur R tourne d’un angle n/2 dans le sens rétrograde,
autour de l’axe 1.
1.3.3 (b) CAS DE DEUX ONDES PROGRESSIVES DE MEME SENS : FRANGES DE RAMSEY
A DEUX ZONES
Ici encore, seuls les deux états d’énergie-impulsion a0 et b1 pour
l’onde (+) sont couplés. Pour simplifier, nous considèrerons deux créneaux
de champ de même durée 03C4 et de même intensité. (L’extension à 03C4’ ~ 03C4 ou
03A92 ~ 03A91 est évidente dans les formules qui suivent).
La figure 1.3.4 représente ces deux créneaux séparés par une zone
noire ainsi que les opérateurs correspondants à chacune de ces trois régions.
On a également représenté la trajectoire du spin fictif dans le cas idéal
où il bascule de 03C0/2 dans chaque zone de champ. Il est alors très simple
de calculer le spineur (b1a0) à un temps t’ quelconque après la dernière
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FIGURE 1.3.4
Franges de Ramsey à deux zones de champ et trajectoire simplifiée du spinfictif associé.
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zone. Si l’on pose T’ = t’ - T - 203C4 , nous avons :
Avec 03A9 = 0394-kvz - 03B4 + i(03B3b- 03Ba)/2 et 03A9 = - 03B4 - kvz+ i03B3ba qui proviennent
de (1.7) et (1.8) avec m = 0.
En remplaçant les coefficients Ai , Bi, Ci , Di (i = 1,2) par leurs ex-
pressions (1.13), nous trouvons pour l’amplitude de probabilité dans l’état
supérieur après le temps T’ écoulé depuis la dernière zone :
La population b1 b*1 du niveau supérieur s’écrit alors :
formule qui généralise le résultat classique de Ramsey [ 16 ] puisqu’elle
inclut la relaxation ainsi que l’effet Doppler du premier ordre, du second
ordre et l’effet de recul, qui apparaissent tous trois dans 03A93.
b1 b*1 est ainsi une fonction oscillante de 03A9T par les termes :
dont le module est élevé au
carré dans l’expression ( 1.20).
Si l’on se souvient que 03A9 = 03B303C9-03C9o-kvz03B4+i (03B3bBa) 2, b1b*1 est
une fonction oscillante de l’écart à résonance, de période 1 T = vx D (en H z).
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écart à la résonance 03C9-03C9o
FIGURE 1.3.5
Franges de Ramsey à deux créneaux de champ : probabilité de transition
bb* en fonction de l’écart à résonance (03C9-03C9) et de l’amplitude du champ
03A9ba. Le signal de franges est optimum pour une impulsion n/2. Le dédouble-ment de l’enveloppe des franges en champ fort est visible au premier plan.
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Augmenter la résolution signifie alors augmenter la distance entre
les deux zones D ou (et) réduire la vitesse de traversée des faisceaux vx.
Les franges de Ramsey à deux zones (en prenant kvz ~ 0), sont repré-
sentées sur la figure 1.3.5 , en fonction de l’intensité du champ et de
l’écart à résonance. On constate qu’au voisinage d’une impulsion 03C0 , l’en-
veloppe des franges se dédouble.(on a négligé la relaxation et pris 03B3 = 1).
Il est également important de noter la présence du terme de phase
~+2 - ~+1 qui produit un déplacement de la résonance. Celui-ci est en géné-
ral mesuré en renversant le sens de propagation du jet, ce qui change le
signe de ce déplacement.
Cette technique des franges de Ramsey à deux zones a été très large-
ment utilisée dans le domaine des micro-ondes où kvz est petit, avec un jet
bien collimaté [ 9 ]. En réalité, comme nous le verrons au paragraphe 1.4,
il est préférable, pour l’exactitude de la méthode, d’utiliser deux ondes
stationnaires au lieu des deux ondes progressives. C’est ainsi que l’étalon
primaire de temps et de fréquènce, l’horloge à césium, fonctionnant à
9,192 631 77 GHz,repose sur la technique des franges de Ramsey à deux zones
de champ en ondes stationnaires. A titre d’exemple, l’horloge NBS-6 pré-
sente une distance entre zones de 3,7 m pour une vitesse axiale vx de
200 m/s ce qui donne une largeur de franges d’environ 30 Hz [44 ]. Cette
horloge présente une stabilité de l’ordre de 10-14 pour des temps d’intégra-
tion supérieurs à 105 s.
Une description simplifiée des franges de Ramsey à deux zones peut
être donnée à l’aide de la trajectoire du vecteur de Bloch, présentée sur
la figure 1.3.4 . Pour la clarté, nous négligeons la relaxation, nous
supposons 03A9 = 0 à l’intérieur des deux zones de champ et nous prenons
une pulsation de Rabi 03A9 correspondant à une impulsion 03C0/2 dans chaque
zone.
0
A partir du vecteur de composantes (0 -1) qui représente le système
dans l’état du bas, a, une première impulsion 03C0/2 crée le vecteur (0 -1 0)
qui va précesser librement dans le plan horizontal pendant le temps T entre
les deux zones de champ et tourner d’un angle - 03A9T.
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A la fin de la précession, le vecteur s’écrit :
Une nouvelle impulsion 03C0/2 dans la seconde zone de champ fournit alors le
vecteur dont la troisième composante cos 03A9T est modulée en
amplitude par l’angle de précession 03A9T .
Des équations :
nous déduisons que la population du niveau supérieur
est une fonction oscillante de 03A9 = 03B303C9 -03C9o  kvz (franges de Ramsey).
Dans le domaine optique, même avec un jet très bien collimaté, les
franges seront brouillées à cause de la distribution des vitesses vz , qui
crée une distribution des déplacements kvz dans les termes oscillants en
ces 03A9T et sin 03A9T.( Il faudrait une collimation du jet au niveau d’une
fraction de la longueur d’onde optique).
2022 Une première méthode, développée par G. KRAMER sur le méthane à
3,39 03BCm [ 45 ] est fondée sur l’utilisation d’une sélection mécanique des
vitesses à l’aide d’un réseau de trous espacés de 03BB/2, et de taille 03BB/2 ,
afin de bloquer les trajectoires des molécules qui ont une vitesse vz
donnant un signal de franges en opposition de phase par rapport à la phase
choisie. Dès lors, tous les termes en cos(03B303C9 - 03C9- kvz)T s’ajoutent construc-
tivement. La démonstration de cette méthode a cependant été effectuée à
l’aide de deux ondes stationnaires dans la référence [ 45 ].
2022 La seconde méthode fait appel aux techniques de l’optique non liné-
aire où la sélection des vitesses se fait par les molécules ou les atomes
eux-mêmes.
2022 En spectroscopie à deux photons : l’absorption simultanée de
deux photons provenant de deux ondes de directions opposées permet de
s’affranchir de l’effet Doppler du premier ordre par (k+-)vz=0 (V vz),
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ainsi que de l’effet de recul.
Comme l’introduction d’un hamiltonien effectif pour la spectroscopie
à deux photons permet de ramener le problème à une transition à un photon
[46 ] sur un système à deux niveaux équivalent,tous les résultats précé-
dents s’appliquent avec les règles de remplacement suivantes [41 ] :
Ainsi la technique des franges de Ramsey et la formule (1.20) sont
immédiatement transposables en spectroscopie à deux photons sans effet
Doppler. La formule ( 1.20) donne alors, en champ fort, le signal de franges
de Ramsey avec relaxation et effet Doppler du second ordre. De tels signaux
ont été observés par LEE, HELMCKE et HALL, sur le bismuth et le rubidium [47],
et dans le domaine temporel par M. SALOUR et C. COHEN-TANNOUDJI sur le sodium
[86,87].
2022 En spectroscopie de saturation.
Nous allons montrer maintenant, que dans le domaine optique, il suffit
de répéter la double interaction de Ramsey avec deux ondes se propageant,
cette fois, en sens inverse des deux premières.
1.3.4. CAS DE DEUX PAIRES D’ONDES PROGRESSIVES DE DIRECTIONS OPPOSEES
1.3.4.1 Formule générale pour les franges de Ramsey dans le domaine
optique
La figure 1.3.6 présente la géométrie d’interaction que nous avons pro-
posée et démontrée pour combiner absorption saturée et franges de Ramsey [25-
27] . On montre facilement que l’intervalle entre les deux premières zones
et les deux dernières doit être le même, sous peine de réduire la taille des
franges. Par contre, l’intervalle (ou le temps T’) entre les deux zones
centrales peut être quelconque si la relaxation du système est suffisamment
faible. Pour simplifier, les quatre créneaux sont supposés avoir la même
durée 03C4, mais cette hypothèse est très facile à lever dans la formule finale.
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Le début du calcul est identique à celui du paragraphe 1.3.3, où
nous avons calcule le spineur () à la fin de la zone noire centrale
de durée T’(formule 1.18). Si l’on se reporte maintenant à la figure 1.2.1,
il nous faut calculer l’évolution des spineurs () et () qui
sont les seuls à intervenir au cours des interactions avec les ondes (-).
Ces deux spineurs évoluent de façon indépendante à partir des conditions
initiales ()i à la fin de la zone noire de durée T’, pour le spineur




En remplaçant par leur valeur déduite de (1.18), nous
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trouvons, pour la population
+ des termes proportionnels à
et pour
+ des termes proportionnels à
Le terme oscillant de l’expression(1.24),e2i(0394-03B T, correspond au
système de franges de Ramsey déplacé vers le bleu de la quantité 03B4 qui
traduit l’effet de recul, tandis que le terme oscillant de l’expression(1.25),
e2i(0394+03B4)T, correspond au système de franges déplacé vers le rouge par l’effet
de recul.
1.3.4.2 Discussion
2022 Le signal est obtenu par intégration sur vz des expressions précé-
dentes (1.24) et (1.25).
Si la largeur Doppler est grande devant la largeur des franges, les
intégrales des termes proportionnels à exp(± ikvzT) et exp(± 2ikvzT) sont
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négligeables. L’intégrale sur vz du coefficient de exp 2i(0394±03B4)T donne
l’enveloppe des franges, alors que l’intégrale sur vz des autres termes
(comme | D1D2B3A4 par exemple) donne le fond élargi par effet Doppler
et par temps de transit fini dans chacune des zones de champ.
2022 Notons que 
-1* est, proportionnel à e-03B3aT, alors que 1*
est proportionnel à e-03B3bT’; si la durée de vie de l’état excité est
très nettement plus faible que celle du niveau fondamental, nous pourrons,
en choisissant le temps T’ de la zone noire centrale suffisamment long,
éliminer le système de franges correspondant à 1* ; seul subsistera le
système de franges déplacé vers le bleu par l’effet de recul.
Ceci peut avoir d’importantes conséquences pour les étalons de fré-
quence dans le visible. On sait qu’en spectroscopie de saturation usuelle,
(à une zone), il existe deux pics de recul (tout comme en franges de Ram-
sey), en général non résolus, également proportionnels à 1 03B3a et 1 03B3b [ 48].
Ceci produit, si 03B3b ~ 03B3a, une asymétrie de la forme de raie de satu-
ration, nuisible pour l’éxactitude et la reproductibilité de l’étalon de
fréquence. Ces deux pics de recul induisent en outre des déplacements lumi-
neux[49]qui tendent à les rapprocher l’un de l’autre lorsque l’intensité
du laser augmente. Ceci a été prédit théoriquement dans la référence [ 48 ]
et observé en franges de Ramsey sur le calcium [22]. L’avantage, ici, des
quatre ondes progressives est double :
1) il peut être possible de supprimer un système de franges en choi-
sissant T’ suffisamment long,
2) il n’existe aucun déplacement lumineux d’une composante de recul
sur l’autre puisqu’à aucun moment le système ne voit simultanément les
ondes (+) et (-).
2022 Le terme de phase e i(~- 4 - ~-3+~+2 -~+1) qui est un facteur devant les
termes de franges de Ramsey est extrêmement important dans le domaine
optique. Pour que les franges ne soient pas déplacées et maximales il fau-
dra remplir la condition
à une fraction de frange d’interférence près : au moins 03BB/10.
Ceci signifie qu’il y aura intérêt à générer les quatre ondes pro-
gressives à partir du même faisceau laser de façon à annuler les fluctua-
tions relatives de phase dues au laser (ou à la rigueur, à partir de lasers
verrouillés en phase entre eux). De même, les fronts d’ondes dans chaque
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zone d’interaction devront être de très bonne qualité, ce qui implique
l’utilisation d’une optique très bien polie et originale, décrite dans
la suite de ce travail. En particulier, pour des faisceaux gaussiens,
on peut montrer que la phase vue par les molécules au cours de leur tra-
versée d’un faisceau de rayon de courbure R, dépend du temps par :
Si l’on veut éviter un phénomène analogue au passage adiabatique
rapide dû à la dépendance linéaire de la fréquence instantanée (~) en
fonction du temps et qui conduit à une impulsion n dans chaque zone,
il faudra que l’onde lumineuse soit plane au niveau des quatre zones
d’interaction (c’est-à-dire à proximité immédiate du "waist" du faisceau
gaussien).
Nous verrons dans les Chapitres 2 et 4 de ce travail, que l’utili-
sation de coins de cube rétroréflecteurs de haute qualité optique permet
de remplir la condition (1.26) avec une très bonne précision, dans le
domaine infrarouge.
2022 Dans le cas simplifié où l’on néglige la relaxation, l’effet de
recul (03B4 = 0), et où l’on se place au voisinage de la résonance (03A93 ~ 0),
les formules (1.24) et (1.25) se simplifient remarquablement lorsqu’on effec-
tue une impulsion n/2 dans chaque zone et lorsqu’on suppose la condition
de phase (1.26) vérifiée. En effet, dans ces conditions :
avec
et par conséquent, la population totale dans le niveau supérieur après les
quatre interactions s’écrit :
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Ceci signifie qu’à l’optimum d’intensité (4 impulsions 03C0/2) le contraste
des franges doit être voisin de 2/3.
En comparant cependant (1.27) à la formule simplifiée (1.20bis)
bb* = 1 2 (1 + cos 0394 T) pour les franges de Ramsey usuelles à deux zones, nous
constatons que la suppression de l’effet Doppler grâce aux deux paires
d’ondes de sens opposés se fait au prix d’une diminution d’un facteur 2 de
l’intensité des franges.
2022 La figure 1.3.7 présente l’allure des signaux obtenus à partir
des formules (1.24) et (1.25) après intégration numérique sur une distri-
bution de vitesses vz . On a tout d’abord négligé la relaxation (03B3a = 03B3b0),
l’effet de recul et l’effet Doppler du second ordre ; la condition de
phase (1.26)est supposée satisfaite. Pour simplifier, les quatre champs ont
la même pulsation de Rabi 03A9ba , choisie de façon à rendre maximum le signal
de franges. La distribution des vitesses vz a été supposée rectangulaire,
conduisant à une largeur comparable à l’élargissement par temos de transit dans
le cas de la fig.1.3.7 (a) et à une largeur très supérieure à l’élargissement
par temps de transit dans le cas de la fig. 1.3.7 (b); dans ce dernier cas,
le trou de saturation apparaît nettement. Il est élargi principalement par
temps de transit fini et par la saturation au voisinage de l’impulsion 03C0/2.
Pour la figure 1.3.7 (a), nous avons choisi T=5,25 03C4; pour la figure 1.3.7(b)
T = 8,78 03C4. (Ces situations correspondent aux conditions expérimentales du
Chapitre 4).
L’optimum de champ pour les franges de Ramsey de la figure 1.3.7 (a)
est en fait obtenu pour une valeur 2 03A9ba 03C4 = 1,8 légèrement supérieure à
03C0 2 = 1,57 à cause de la dépendance en vz de 03A9 par l’intermédiaire de 03A9
dans les formules (1.24) et (1.25).
Enfin, la remontée sur les ailes de l’enveloppe du signal élargi par
effet Doppler (Fig.1.3.7(a)) provient du choix de créneaux de largeur 03C4
pour les quatre zones, dont la transformée de Fourier temporelle est pro-
portionnelle à sin 039403C4 2 / 039403C4 2.
En champ faible, l’enveloppe du signal est en (sin 039403C4 2 / 039403C4 2). Cet
effet de remontée sur les ailes disparaît lorsque le profil de champ vu
par les molécules est gaussien, puisque la transformée de Fourier d’une
gaussienne est encore une gaussienne. La figure1.3.7 (c) présente le sys-
tème de franges obtenu à l’aide du programme SHAPE (Appendice B et[29,40])
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FIGURE 1.3.7 - Franges de Ramsey
avec quatre ondes progressives
(a) Calculées à partir des formules
(1.24) et (1.25) sans effet de
de recul ni relaxation. On a
choisi une distribution des vi-
tesses vz conduisant à une lar-
geur Doppler comparable à
l’élargissement par temps de
vol. T/03C4 = 5,25 et 03A903C4 = 1,8.
(b) Mêmes conditions que (a). Mais
l’élargissement Doppler est
très supérieur à l’élargisse-
ment par temps de vol et
T/03C4 = 8,78 .
(c) Calculées numériquement avec
quatre zones de profil gaussien
séparées de 5 mm, de rayon
wo = 0,5 mm. L’élargissementDoppler dû à la distribution
des vitesses 
vz est comparableà l’élargissement par temps de
vol (programme SHAPE).
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lorsque les quatre zones ont un profil gaussien de demi-laraeur 03C4 à 1/e.
1.3.4.3 Représentation géométrique des franges de Ramsey à l’aide
de spins fictifs
Ainsi que nous l’avons défini au paragraphe 1.3.2, à chaque spineur
(bm±1 a) 
, nous associons un vecteur Rm± dont les composantes sont donnéespar la formule (1.16) et qui satisfait l’équation d’évolution (1.17). Rappe-
lons que le signe ± correspond au sens de propagation des faisceaux
lasers. Si l’effet de recul est négligé, nous pouvons considérer les deux
vecteurs R± définis par R± = E R±m.
A un instant donné, seul l’un des vecteurs R+ ou R- est couplé aux
champs, suivant que les ondes présentes sur le système sont les ondes (+)
ou (-). L’équation d’évolution dR± dt =R ~ 03A9± n’est valable que successive-
ment pour les vecteurs R+ et R-, et non simultanément. R et R ne
sont couplés que par leur troisième composante (la différence de population
* -  *), qui leur est commune.
Nous négligeons en outre la relaxation : 03B3a= 03B3b = 0.
A partir des équations (1.5) , on vérifie simplement que les deux
composantes horizontales de R+ , R1 et R+2 sont indépendantes de 03A9- ,
tandis que les deux composantes horizontales de R-, R-1 et R2 sont indé-
pendantes de 03A9+.
Au cours de la première moitié du processus de franges de Ramsey
décrit sur la figure 1.3.6 seul R+ est couplé aux champs (+). R- n’a
pas de composantes horizontales et se réduit à la troisième composante de
R+ : R3.
Au cours de la seconde moitié du processus, seul R- est couplé aux
champs (-) et est représenté sur la figure.
Les deux composantes horizontales de R+ précessent librement et
indépendamment, et ne sont pas représentées.
Pour simplifier, nous supposons que nous avons quatre impulsions 03C0/2,
à résonance (0394 = 0) dans chacune des zones. La première phase est identique
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au processus de franges de Ramsey à deux zones décrit au paragraphe
1.3.3; R+ subit une première impulsion 03C0/2, accumule un déphasage Doppler
- kvzT pendant la traversée de la première zone noire de durée T (rotation
d’un angle + kvzT dans le plan horizontal). Une seconde impulsion 03C0/2
fournit un vecteur dont la troisième composante (R3 = cos kvzT) est modu-
lée en amplitude par le déphasage Doppler. (La première composante de R+,
R+1 = sin kvzT va désormais précesser librement et nous ne nous y intéres-
sons plus).
La différence de population R3 = R-3 = R+3 sert maintenant de condi-
tion initiale pour le vecteur R- qui est le seul représenté sur la par-
tie gauche de la figure 1.3.6 . Le vecteur R- subit une première impul-
sion n/2 pour s’écrire (cos kvzT) avant toute précession. Il est
alors commode de décomposer ce vecteur modulé en amplitude en deux vecteurs
tournant R-avance et R-retard , d’amplitudes constantes, tout comme l’on
décompose une onde polarisée linéairement en la somme d’une onde circulaire
droite et d’une onde circulaire gauche :
Au cours de la seconde précession dans la dernière zone noire de
durée T, le déphasage Doppler s’écrit cette fois : + kvzT (k ~  k), si
bien que R-avance va doubler son déphasage Doppler, alors que R-retard
va combler son retard pour s’écrire 1 2 () à la fin de la précession.
Nous montrerons plus loin que R-avance correspond à l’écho de pho-
tons stimulé vers l’arrière (qui n’existe pas dans les gaz) alors que
R-retard est le signal de franges de Ramsey. Une deuxième impulsion 03C0/2
donnera une différence de population R3 = - 1 2 , quelle que soit la vitesse
vz ; tous les dipoles se sont retrouvés en phase à la fin de la seconde
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zone noire de durée T. Pour simplifier la discussion, nous n’avons tracé
les vecteurs R+ et R- qu’à résonance : 03B303C9-03C9o = 0394 = 0. On trouvera sur
la figure 1.3.6 la même discussion lorsque le désaccord 0394 est non
nul. Le déphasage s’écrit maintenant 0394 - kvzT dans la première zone de
précession et 0394 + kvzT dans la seconde, si bien que R-retard s’écrit
finalement 1 2() et présente bien une dépendance oscillatoire
en fonction de l’écart à résonance. R-avance , de son côté voit sa dépen-
dence en 0394 s’annuler et s’écrit 1 2 () .
-cos(2 kvzT)
Notons que le signal de franges de Ramsey, proportionnel à la popu-
lation du niveau supérieur, s’écrit bb* = 1 2(1 - 1 2 cos 20394T) et se présente
bien comme une diminution de la population bb* (signe -). Nous retrouvons
donc géométriquement la formule simplifiée(1.27).
Le processus de franges de Ramsey est ainsi bien différent du pro-
cessus d’écho de photons habituel [50-52], pour lequel :
1) Il n’y a pas renversement du déphasage, comme ici, entre les
deux zones de précession.
2) L’effet des deux zones centrales est une impulsion 03C0 qui effec-
tue une symétrie par rapport au plan (1, 3),ce qui est très différent de
ce qui arrive en franges de Ramsey puisque R+ avant les deux zones centrales
et R- juste après les deux zones centrales sont colinéaires.
Si l’on appelle écho de photon tout mécanisme dans lequel il y a
création d’une polarisation macroscopique et réémission de lumière après
un certain nombre d’impulsions lumineuses, alors les franges de Ramsey
peuvent être considérées comme un écho de photon stimulé vers l’arrière.En
effet, le rôle de la dernière zone n’est pas indispensable. Elle permet sim-
plement de traduire la modulation en amplitude du signal d’écho en fonction
de la fréquence, en changement de population du niveau supérieur. (Détection
homodyne). Cette comparaison avec les échos de photons sera poursuivie au
paragraphe 1.6.2.
41
1.4 CAS D’UNE (OU PLUSIEURS) ONDES STATIONNAIRES
Comme il est rappelé sur la figure présentant les états d’énergie-im-
pulsion (Fig.1.2.1) ou dans l’équation(1.5), si les ondes (+)et(-) sont
simultanément présentes sur le système à deux niveaux, le nombre d’états d’é-
nergie-impulsion (et le nombre d’équations couplées) est infini. Le système
d’équations couplées n’est pas soluble analytiquement. Comme ces équations
ont la même structure que les équations d’évolution dans un laser en onde
stationnaire, de nombreuses méthodes (développements en perturbations,
fractions continues, méthodes numériques) ont été développées pour résou-
dre ce problème.
Nous nous limiterons ici à montrer que, moyennant une hypothèse
supplémentaire, il est encore possible d’utiliser un formalisme en matrices
(2 x 2) pour calculer la réponse du système à deux niveaux soumis à une ou
plusieurs ondes stationnaires. Pour éviter que les calculs ne soient excessi-
vement lourds, nous négligerons l’effet de recul dans ce paragraphe et nous
considèrerons le vecteur à deux composantes
obtenu en sommant sur m toutes les composantes sur les états d’énergie-
impulsion am(r,t) et bm(r,t). (paragraphe 1.2.2).
La méthode diagrammatique en champ fort du paragraphe 1.6 permettra
d’introduire à nouveau l’effet de recul.
1.4.1 CAS D’UNE ONDE STATIONNAIRE
Nous supposons que l’onde stationnaire est formée de deux ondes mono-
chromatiques de même fréquence, de vecteurs d’ondes opposés, d’intensités
égales, dont les fronts d’ondes sont parfaitement adaptés, et se propageant
dans les directions ± z :
Le champ électrique 03B5L (choisi scalaire pour simplifier les notations)
s’écrit dans le repère du laboratoire :
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Comme précédemment, nous ignorons la dépendance en y de la fonction
U qui traduit la géométrie des champs, et nous supposons U réelle et symé-
trique par rapport à x = 0. De même ~(r) sera supposée ne dépendre que
de x.
Dans le repère de la molécule se déplaçant à la vitesse v, 03B5 s’écrit
Dans l’approximation dipolaire électrique, l’équation de Schrödinger
peut s’écrire sur la base des matrices de Pauli 03C3 = I, 03C31 , 03C32, 03C3
On a fait l’approximation des ondes tournantes et 03B3ab = 1 2(03B3a + 03B).




qui s’écrit, sous forme condensée :
avec :
Le problème qui se pose avec cette équation (1.34)est que l’hamil-
tonien ne commute pas avec lui-même ~t car 03C31 et 03C3 ne commutent pas.
Il serait donc incorrect d’intégrer telle quelle l’équation (1.34).
Nous sommes alors amenés à faire en sorte que 03A9 n’ait jamais qu’une
composante non nulle à la fois; ceci revient à dire que nous choisissons
03A9 = 0 dans les zones où le champ U(vXt) est non nul. Le traitement qui
suit n’est alors valable qu’au voisinage de la résonance (03C9-03C9)-03C4 « 1
où 03C4 est un temps caractéristique de traversée du faisceau, ou encore,
lorsque 03C4 devient très petit.
La dépendance en 03C3 ayant ainsi été négligée dans la zone de champ,




Pour simplifier les notations la dépendance en vx des fonctions ~ et U a été
omise dans la suite du calcul. 
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où l’on a utilisé le développement habituel
On peut alors encore une fois définir une matrice de transfert entre
l’instant t0 d’entrée dans la zone de champ et l’instant t de sortie
par :
A l’extérieur de l’onde stationnaire, le traitement est trivial
puisqu’alors seul le coefficient de 03C3 est non nul. Nous avons alors une
matrice de précession :
pendant l’espace noir de durée T .
1.4.1.1 Calcul de l’intégrale ( 1.36)
Le problème est donc ramené au calcul de 0398 qui est donné par la
formule (1.36)
où t0 est l’instant d’entrée dans l’onde stationnaire et t l’instant de
sortie.
Si l’onde stationnaire a une structure géométrique en x symétrique
autour d’une valeur x1 (x est la direction de traversée des faisceaux),
la fonction U(t’) aura une structure temporelle symétrique autour de t= t1.
On pose alors :
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Puisque maintenant les bornes de l’intégrale sont symétriques par
rapport à t1 nous pouvons écrire :
Si les ondes sont planes (mais de profil quelconque) alors ~ = cte
et sort des intégrales et l’intégrale ( I2 ) est nulle par raison de parité :
avec :
Ainsi (kvz) n’est autre que la transformée de Fourier de la structure
temporelle centrée U(t+t1) du champ vu par les molécules au cours de
leur traversée du faisceau. Elle vaut, par exemple,
pour un créneau de largeur 03C4 et d’amplitude 1,
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Si bien que :
L’intégrale (1.45) se calcule aussi très simplement pour une gaussienne
de demi-largeur 03C4 à 1/e , exp -(t 03C4)2, et l’on trouve :
1.4.1.2 Oscillations de Rabi en ondes stat-ionnaires [181,182,56,25,27,43]
Dans le cas d’un créneau de champ de largeur 03C4 centré à t1 = 0,
et en négligeant la relaxation, la formule (1.39) donne immédiatement la
probabilité d’excitation du niveau supérieur de la transition b, à partir
d’une condition initiale où toutes les molécules sont dans le niveau fonda-
mental a :
où 0398 est donné par (1.47) avec t1= 0
formule bien différente du résultat obtenu avec une onde progressive.
Si nous posons :
nous pouvons développer le cosinus en fonction de Bessel pour obtenir :
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Cette formule met bien en évidence les modulations spatiales de la popu-
lation à tous les harmoniques pairs de kz à côté d’un terme constant
qui en champ faible est le double de celui obtenu avec une seule onde
progressive. Si l’on effectue l’intégration sur z , les cosinus rapide-
ment oscillants disparaissent et il ne reste que :
1.4.2 CAS DE DEUX ONDES STATIONNAIRES : FRANGES DE RAMSEY A DEUX
ZONES
Ayant calculé les matrices de transfert pour les zones avec champ(1.39)
et pour les zones sans champ, (1.40), il est facile de traiter le cas de
plusieurs ondes stationnaires successives.
Pour deux ondes stationnaires (1) et (2) de même géométrie, séparées
par un temps T, nous avons :
d’où :
et le signal de franges correspondant à la partie oscillante de la popu-
lation du niveau supérieur s’écrit :
où :
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Il existera également dans b b* des termes constants qui consti-
tueront un fond. Il est clair que b *osc est une fonction oscillante,
de période 1 T = vx D où D est la distance entre les deux zones.
Cependant sin 03981 et sin 03982 sont encore des fonctions de z et kvz ,
formule (1.47) et il reste toujours à faire une intégration sur ces deux
variables. Si nous choissons l’origine des temps au milieu de la zone
noire centrale, les champs (1) et (2) seront centrés à + T/2 et - T/2 de
sorte que :
et
Les développements de Bessel de sin 03981 et sin 03982 s’écrivent :
et
L’intégration sur la variable z , sur une longueur grande devant la
longueur d’onde optique, donnera une valeur moyenne nulle pour le terme en
cos(2kz+~1+~2). De même l’intégration sur la vitesse vz , sur une distri-
bution de vitesses kvz grande devant la période des franges (1 T) moyennera
le terme en cos(kvzT+~2-1)à zéro. Plus généralement, le terme générique
du produit sin 03981 sin 03982 est proportionnel à :
49
et vaut :
La moyenne sur z annulera le premier terme ~ j et j’, et le
second terme si j ~ j’. Si j = j’ le second terme n’aura plus de dépen-
dance spatiale, mais sera moyenné à zéro par l’intégration sur les vitesses
vz . Cependant, si la distribution des vitesses kvz est elle aussi modulée
avec la période 1 T, ce deuxième terme pourra donner une contribution non
nulle. Ceci est le fondement de la méthode d’obtention des franges de Ramsey
dans le domaine optique proposée par G. KRAMER [45] . Il effectue une
sélection mécanique des vitesses vz , à l’aide d’un réseau de trous ou de
fentes, de largeur 03BB/2 et de période 03BB. (03BB étant la longueur d’onde opti-
que).
1.4.3 CAS DE TROIS ONDES STATIONNAIRES
Au lieu d’un réseau mécanique de sélection des vitesses il est tentant
d’utiliser un réseau optique sous la forme d’une troisième onde stationnaire.
C’est le principe de la méthode soviétique d’obtention de franges de Ramsey
optiques [17 ]. La séquence de matrices d’évolution du spineur (0 1) estdans ce cas :
d’où l’on tire très facilement :
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Rappelons que 03A9 = 03B303C9-03C9 + i(03B3b-03B3a) 2 = 03A9’ + i (03B3b - 03B3a) 2 . (1.61)
Lorsque l’on calcule la population b b* du niveau supérieur de la
transition, il apparait des termes en cos 2 03A9’T, cos 03A9’T et des termes
indépendants de 03A9’ :
+ termes indépendants de 03A9’ .
Le signal de franges de Ramsey à trois ondes stationnaires n’est que
le premier terme de cette formule et nous allons montrer maintenant que le
produit sin 03981 sin 0398 cos 03982 ne se moyenne pas à zéro lors de l’intégra-
tion sur z et vz alors que le coefficient du terme en cos 03A9’T, lui, a
une valeur moyenne nulle. Si 03B3a = = 03B3b, celui-ci s’écrit simplement
1 2 sin 0398 sin (03981+3).
Ayant choisi l’origine des temps à l’instant de traversée du milieu
de la zone centrale, la formule (1.44) permet d’écrire :
Posons 03B1i et écrivons les développe-
ments de Bessel :
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Dans le terme générique du produit sin 03981 sin 0398 cos 03982 :
il apparaît immédiatement en contractant les deux premiers cosinus, que
j’ doit être égal à j pour que l’intégration sur vz soit non nulle. Il
reste alors un facteur proportionnel à :
qui, cette fois, indique que j" doit être égal à j+1 pour que l’inté-
gration sur z soit non nulle.
L’on obtient finalement :
Le signal de franges de Ramsey apparait donc comme une somme infinie
de produits de trois fonctions de Bessel; chaque produit possède sa propre
condition de phase cos[(2p+1)(~1+~3- ~2)] .
2022 Le coefficient du terme en cos 03A9’T dans la formule (1.62) est propor-
tionnel à
A l’aide des développements de Bessel (1.66) on obtient un terme
générique de la forme :
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L’examen de la dépendance en kvzT indique que la moyenne sur vz
de ce terme sera nulle, car 2j’+1 et 2j" ne peuvent avoir la même parité.
1.4.4 COMPARAISON ENTRE LA GEOMETRIE DES QUATRE ONDES PROGRESSIVES
ET LA GEOMETRIE DES TROIS ONDES STATIONNAIRES
Il est intéressant de comparer :
2022 le signal de franges de Ramsey à trois ondes stationnaires obtenu
dans l’hypothèse 03A9 ~ 0 dans les zones de champ :
2022 au signal de franges pour les quatre ondes progressives, lorsqu’on
néglige l’effet de recul (03B4 = 0) :
- En l’absence de relaxation et en supposant les conditions de phase
respectives parfaitement satisfaites, le terme dominant de la série de Bessel
J1(03B1)J32 est au plus égal à .164 et bb*osc~ - 0,082 cos 2 03A9’T .
Tous les coefficients A,B,C,D de la formule (1.74) sont de module 1 2à l’optimum de champ (impulsion 03C0/2) de sorte que : 
Le signal de franges de Ramsey avec trois ondes stationnaires est donc
sensiblement trois fois plus faible que le signal de franges obtenu avec
quatre ondes progressives.
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- La condition de phase 
~1 + ~3- 2 ~2= 0, pour que les franges
soient maximales en ondes stationnaires, n’intervient que par le facteur
multiplicatif cos(2p+1)(~1+ ~3 - 2 ~2).
En ondes progressives, le signal de franges est proportionnel à :
Il apparait donc qu’une imperfection dans la condition de phase
~-4~3+21 = 0 se traduira par un déplacement du système de franges,
qui ne sera plus centré à 03C9, alors qu’en ondes stationnaires, le signal
de franges subira une diminution de taille, tout en restant centré à 03C9 .
Dans une expérience de franges en cellule, avec quatre ondes progressives,
les deux déplacements associés aux deux directions possibles de traversée
des faisceaux ((1) ~ (4) ou (4) ~ (1)) seront opposés, de sorte que le
signal résultant restera centré si les quatre ondes ont la même intensité.
On retrouve la condition habituelle de non-déplacement de la raie de satu-
ration lorsque les fronts d’ondes sont courbes [42 ].
Dans une expérience de franges de Ramsey sur jet, avec quatre ondes
progressives, si l’on veut obtenir une haute exactitude, il sera nécessaire
d’être capable de renverser le sens de propagation de la lumière ou d’in-
verser la direction de traversée des faisceaux en utilisant un second jet
colinéaire au premier et de direction opposée. Cette technique est couram-
ment employée dans le domaine micro-onde, pour l’horloge à césium, qui uti-
lise la technique des franges de Ramsey à deux zones.
- Enfin, la géométrie des trois ondes stationnaires présente
l’inconvénient important suivant : les deux systèmes de franges associés
aux deux composantes de recul se rapprochent l’un de l’autre lorsque l’in-
tensité du laser augmente, par déplacements lumineux [48, 49, 22 ]. Cet
effet qui peut s’élever à plusieurs kHz (sur le calcium par exemple), est
totalement absent dans la géométrie en ondes progressives, puisqu’à aucun
moment les molécules ne voient simultanément deux ondes de directions
opposées.
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1.5 CAS MIXTE : UNE ONDE STATIONNAIRE ENCADRÉE PAR DEUX
ONDES PROGRESSIVES DE DIRECTIONS OPPOSÉES
La dernière géométrie d’interaction intéressante et facile à traiter
par les matrices 2 x 2 est le cas mixte comportant une onde stationnaire
centrale entre deux ondes progressives de directions opposées [29,42,93] et
figure 1.5.1 . b(t) 
Nous calculons le spineur (b(6) a(t)) à l’instant t de sortie de ladernière zone; l’origine des temps est arbitraire. La figure 1.9
nous présente les temps qui interviennent dans le problème.
FIGURE 1.5.1
Comme au paragraphe 1.3 les ondes (1) et (3) sont des créneaux
de même durée 03C4 . L’onde stationnaire centrale est plane (rayon de cour-
bure 
~) mais de profil quelconque. Pour simplifier, on a aussi représenté
sur la figure 1.5.1 un créneau de durée 03C4 .
Dans ce cas mixte, il est commode de se placer dans le repère tour-
nant à 03C9 pour l’onde stationnaire centrale, alors que les matrices
d’évolution dans les deux ondes progressives sont indépendantes du temps
(et de z) dans les repères tournant à 03C9 ± kvz . On passera donc dans le
repère le plus approprié, entre les zones de champ, par les transforma-
tions unitaires :
ou leurs adjointes.
Les deux changements de repère nécessaires peuvent être effectués
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à n’importe quel instant entre les zones de champs. Nous avons choisi





La population b b* du niveau supérieur s’écrit alors :
+ termes s’annulant par intégration sur z ou vz .
Les termes des deux premières lignes correspondent au fond, alors que
2i03A9’T
le signal de franges en e ° se trouve sur la troisième ligne.
où U est le profil de l’onde stationnaire, symétrique autour de l’instant
t-T - 303C4 2. En posant t" = t’-t+T+303C4 2 , nous obtenons :
où U(t"+t-T - 303C4 2) est symétrique par rapport à 0 .
On en déduit, en appelant U(kvz) la transformée de Fourier de la
fonction U centrée à l’origine,
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Pour voir les termes qui subsistent après intégration sur z ou vz ,
nous développons
en fonctions de Bessel.
Posons :
la population oscillante b bosc , correspondant aux franges se présente
sous la forme suivante :
Il est alors clair que dans la somme infinie, seul j = 1 va donner
une contribution non nulle après intégration sur vz. Il vient :
A l’optimum d’intensité (impulsion 03C0/2 dans les zones (1) et (3)),
le signal de franges est encore réduit par un facteur J2(03B1) au mieux de
l’ordre de 1/2, par rapport au signal de franges avec quatre ondes pro-
gressives. Cette géométrie n’est donc pas plus avantageuse que la géométrie
en ondes progressives d’autant plus qu’elle conserve l’inconvénient de la
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contraction des deux composantes de recul, en champ fort, à cause de la
présence de l’onde stationnaire centrale (déplacements lumineux).
A l’aide des développements de Bessel de sin2 03982 2 et cos2 03982 2 , il 
est possible de calculer la taille du fond élargi par effet Doppler sur le-
quel se dessinent les franges de Ramsey (deux premières lignes de la formule
(1.80)). En éliminant à nouveau tous les termes du développement qui
s ’annulent par intégration sur vz, il reste pour le fond F :
En l’absence de relaxation, pour une impulsion 03C0/2, dans les zones
(1) et (3), et à résonance (03C9 = 03C9), nous avons :
de sorte que F - 1/2 alors que les franges valent :
03B12 étant proportionnel à 03A92 , à l’optimum d’intensité pour J2(03B1),
nous retrouvons la diminution des franges du facteur J2(03B1) par rapport
à la géométrie des quatre ondes progressives.
1.6 DIAGRAMMES DE MATRICE DENSITÉ EN CHAMP FORT
1.6.1 PRINCIPE
Une description diagrammatique en champ fort, commune aux ondes
progressives et stationnaires,va nous permettre de retrouver très simple-
ment les résultats précédents et de faire une comparaison détaillée avec
les divers types d’échos de photons [50-52, 54-56].
L’évolution temporelle de la matrice densité du système à deux
niveaux est schématisée par deux lignes verticales qui se lisent de bas en
haut pour les temps croissants. Ces lignes représentent l’évolution des
amplitudes aa et 03B2*m03B2 d’un élément de matrice densité :
59
dans la base des états d’énergie-impulsion présentée au paragraphe
1.2 . 03B1 , 03B2 = a ou b. m03B1 , m03B2 sont des entiers qui caractérisent
à un instant donné le nombre net de quanta échangés avec les champs.
On utilise la représentation (1.4) qui rend la matrice hamiltonienne
(1.5) indépendante du temps et de z. Les indices dont l’évolution nous
intéresse figurent sur les diagrammes, à côté de chacune des lignes verti-
cales, sous la forme 03B1m03B 2 .
Les interactions avec les ondes (+) ou (-) ou avec les ondes station-
naires sont schématisées par des vertex comportant deux lignes ondulées
dont les flèches indiquent le sens de propagation de l’onde et symbolisent
l’absorption ou l’émission stimulée de photons dans cette onde. Les flèches
vers la droite représentent l’onde (+). Ces vertex d’interaction sont
séparés par des zones sans champ où les propagateurs sont connus. Dans un




Dans le cas des interactions avec des ondes progressives, nous
connaissons la matrice d’évolution pour les deux composantes (ba)
pendant la durée 03C4 d’interaction : 
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On déduit immédiatement l’évolution des éléments de la matrice
densité à chaque vertex par :
A titre d’exemple, le facteur qui traduit le vertex
s’écrit simplement Bei~+D*
Ainsi à partir d’une condition initiale définie (par exemple, le système
dans son état fondamental avant toute interaction, 03C1aa = 1 , ma = 0),
nous pourrons suivre l’histoire des éléments de la matrice densité
du système au cours des interactions successives avec les ondes et nous
déduirons le signal par simple produit des facteurs d’évolution à chaque
vertex et des propagateurs (1.90) et (1.91) dans les zones noires. Puis,à
chaque diagramme l’on ajoute son complexe conjugué et il reste à effectuer
l’intégration sur la vitesse vz . L’examen de la phase Doppler indique alors
si le processus envisagé se moyenne, ou non, à zéro au cours de l’inté-
gration sur vz . De même, l’examen de l’écart à résonance fournit les
termes oscillants (avec effet de recul) pour les diagrammes associés aux
franges de Ramsey (Fig. 1.6.1),alors que cette dépendance oscillatoire dis-
paraît pour les diagrammes associés aux échos de photons (Fig.1.6.3 et 1.5.5).
1.6.2 COMPARAISON DES FRANGES DE RAMSEY EN ONDES PROGRESSIVES AVEC
LES ECHOS DE PHOTONS
1.6.2.1 Les diagrammes des signaux de franges de Ramsey
Les deux diagrammes correspondant aux deux systèmes de franges dépla-
cés par l’effet de recul de la quantité ± 03B4 sont présentés sur les
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FIGURE 1.6.1 - Diagrammes de la matrice densité, en champ fort, correspondant aux
deux pics de recul pour les franges de Ramsey avec quatre ondes progressives.
La contribution de chaque diagramme est explicitement calculée en effectuant
le produit des facteurs qui apparaissent à chaque vertex et des propagateurs
entre zones de champ. Il reste ensuite à ajouter le diagramme complexe conju-
gué qui fournit l’expression analytique complexe conjuguée. Les termes entre
crochets sur la droite des diagrammes indiquent la valeur numérique des coef-
ficients pour une impulsion 03C0/2 . Ces deux diagrammes correspondent à une
simple transposition k ~ - k qui ne change que le signe du déphasage Doppler,
à la différence des diagrammes d’échos de photons (Fig.1.6.3 et 1.6.5).
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figures 1.6.1 (a) et (b). Le pic de recul à basse fréquence
(~ exp 2i(03B303C9 - 03C9o + 03B4)T) passe par la population du niveau excité 03C1bb
dans la zone noire centrale de durée T’, tandis que le pic de recul à
haute fréquence ( ~ exp 2i(03B303C9 
-03C9o - 3B4)T) passe par la population 03C1aa du
niveau inférieur de la transition.
Notons que, dans les deux cas, l’information de phase transportée
par 03C1ba dans la première zone noire de durée T, est à nouveau transférée
à 03C1ba dans la troisième zone noire, après interaction avec les deux ondes
centrales.
Il y a simple renversement dans l’espace des k (k ~ - k), ce qui
renverse le déphasage Doppler.
1.6.2.2 Les diagrammes de l’écho de photons usuel
La figure 1.6.3 présente l’un des diagrammes correspondant à l’écho
de photons habituel [50-52,54-56]. Le système est soumis à deux (ou trois
impulsions) provenant généralement d’un même laser et dans la même direc-
tion. Au bout d’un temps T écoulé depuis la dernière impulsion, égal au
temps entre les deux premières impulsions, il y a émission d’un écho dans
la même direction que les ondes incidentes. Si la deuxième impulsion est
séparée en deux impulsions successives, l’écho est dit stimulé. Nous
l’appellerons ici écho de photons stimulé vers l’avant, de façon à faire
la distinction avec le cas où il existe des ondes se propageant dans deux
directions opposées. La trajectoire du pseudo-spin associé est très simple
[50 ]. Nous la rappelons brièvement sur la figure 1.6.2 dans le cas idéal
d’impulsion 03C0/2 dans chaque zone et à résonance (03C9 = 03C9); le début du pro-
cessus est identique à celui des franges de Ramsey. A partir du vecteur
orienté vers le bas (système dans le niveau fondamental), une première
impulsion n/2 crée une cohérence qui précesse ensuite librement pendant un
temps T dans le plan horizontal (1), (2). Chaque classe de vitesse vz
accumule un déphasage kvzT. La suite du processus est très différente du
processus de franges de Ramsey, car l’effet des deux impulsions centrales
est tout simplement une rotation d’angle n autour de l’axe (1). Au bout
d’un temps T après la dernière impulsion, tous les dipoles se retrouvent
à nouveau en phase et colinéaires à l’axe (2). Ils créent donc une pola-
risation macroscopique qui conduit à l’émission d’un écho au bout de ce
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Fig. 1.6.3 - Diagramme en champ fort correspondant à l’écho de photons stimulé
vers l’avant. Les deux zones centrales peuvent être distinctes ( deux impul-
sions 03C0/2 successives) ou se réduire à une seule zone en effectuant une im-
pulsion 03C0 . Ce processus comporte une complète transposition des fréquences
négatives vers les fréquences positives, qui est équivalente à un renversement
du temps.
Fig. 1.6.4 - Ce diagramme, ("franges de Ramsey vers l’avant"), est donné comme
exemple de non-renversement de la phase Doppler. En conséquence, cette contri-
bution est nulle après intégration sur les vitesses. (Les coefficients figurant
à chaque vertex correspondent au cas particulier 03B2 = 03B1 = b dans la zone noire
centrale).
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temps T. Cette polarisation macroscopique peut également être détectée
en appliquant effectivement un dernier champ, au même instant, sur le
système.
Ainsi l’effet des deux impulsions centrales est une transposition
03C1ab ~ 03C1ba qui est équivalente à un renversement du temps puisque 03C1ba
est en exp + i 03C9t et 03C1ab en exp - i 03C9t.
1.6.2.3 Comparaison
Notons que dans l’écho de photons usuel que nous venons de décrire,
le mécanisme de déphasage n’est pas renversé entre les deux zones de
précession, alors qu’il l’est en franges de Ramsey (k ~ -k). Il y a ren-
versement du temps 03C1ba ~ 03C1ab en écho de photons et non en franges de
Ramsey (03C1ba ~ 03C1ba).
Si aucune des transpositions précédentes (temporelle ou spatiale) n’a
lieu, on obtient le diagramme de la figure 1.6.4 que l’on peut appeler
franges de Ramsey vers l’avant puisqu’il reste une dépendance en
exp {2i(03B303C9 - 03C9o - 03B4)T }. Il est clair sur le diagramme que ce signal se
moyenne à zéro par intégration sur les vitesses vz .
Si les deux transpositions (temporelle et spatiale) ont lieu simul-
tanément, (diagramme de la figure 1.6.5), on obtient l’écho de photons
stimulé vers l’arrière (contribution de Ravance sur la figure 1.3.6 ) et
la dépendance en exp {2i kvzT} indique que la moyenne sur vz sera nulle.
Le vecteur de Bloch du système, qui conduit au signal de franges de
Ramsey est Rretard sur la figure 1.3.6 et est justement colinéaireà R+ avant les deux impulsions centrales, alors que le vecteur qui subit
la rotation d’angle 03C0 autour de l’axe (1) est précisément Ravance.
C’est l’écho de photons stimulé vers l’arrière dont la contribution sera
nulle après l’intégration sur les vitesses vz puisque le déphasage Doppler
qui lui correspond est doublé.
Cependant, cet écho de photons vers l’arrière a été observé dans les
solides cristallins pour lesquels le mécanisme de déphasage inhomogène
n’est plus l’effet Doppler et n’est donc pas affecté par la transposition
k ~ - k (renversement de la direction de propagation des faisceaux lumineux).
En phase solide, il faut également effectuer une intégration sur la distri-
bution des fréquences de résonance. Seuls subsistent alors l’écho de photons
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FIGURE 1.6.5 - Diagramme en champ fort de l’écho de photons stimulé vers l’arrière.
Il y a, ici, à la fois renversement du temps et du déphasage Doppler conduisant
à une phase Doppler non nulle. Ce processus disparait donc après intégration sur
les vitesses en milieu gazeux, mais subsiste par exemple, dans les solides cris-
tallins où le mécanisme de déphasage inhomogène ne s’inverse pas avec le sens
de propagation des faisceaux [ 55 ]. L’un des diagrammes de franges de Ramsey est
rappelé à titre de comparaison.
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usuel et l’écho de photons stimulé vers l’arrière [55].
Remarque
Nous avons réservé le terme "écho de photons" au processus habituel
d’écho de photons que nous venons de décrire, où le pseudo-spin effectue
une rotation d’angle n autour de l’axe 1. Comme nous venons de le montrer,
ceci est équivalent à un renversement du temps ou encore à la transposition
03C1ba ~ 03C1abet vice versa.
Cependant, on trouve souvent dans la littérature une définition beau-
coup plus large de l’écho de photons. Le terme "écho de photons" est em-
ployé à chaque fois qu’à la suite d’un certain nombre d’impulsions lumi-
neuses, il y a à nouveau création d’une polarisation macroscopique et
réémission d’un champ. Avec cette définition généralisée, les franges de
Ramsey avec quatre ondes progressives peuvent être considérées comme un
écho de photons stimulé vers l’arrière. Cependant, il est essentiel de
bien faire la différence entre les contributions de R-retard (franges de
Ramsey) et R-avance dont la contribution est nulle dans les gaz après
intégration sur vz , mais qui en phase solide cristalline, par exemple,
fournit un vrai écho de photons stimulé vers l’arrière, avec notre défini-
tion restrictive du terme "écho de photons" [55].
1.6.3 DIAGRAMMES EN ONDES STATIONNAIRES
1.6.3.1 Calcul de la matrice de transfert
Si l’on souhaite continuer d’utiliser la représentation (1.4) pour
faire une comparaison simple avec le cas des ondes progressives, il faut
écrire la matrice reliant les vecteurs sortant et entrant :
dans le cas d’une onde stationnaire.
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Comme précédemment, l’onde stationnaire est supposée symétrique et
centrée en t1. Rappelons que chaque 03B1m est proportionnel à
imk(z+vz)1. [Développement de Fourier de |03C8(t)&#x3E;].
La matrice infinie cherchée peut s’obtenir simplement à partir de
la matrice (2 x 2) :
obtenue pour




Il suffit alors de développer à nouveau cos0398 2 et sin0398 2 en fonctions
de Bessel pour sortir la dépendance spatiale :
et l’on obtient immédiatement la matrice reliant les vecteurs entrant et
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sortant :
Le terme générique de cette matrice s’écrit :
Nous allons pouvoir écrire des diagrammes similaires aux précédents
puisque cette matrice fournit pour chaque vertex (interaction) la fonction
de Bessel appropriée qui relie ãm+p à m . A la différence des diagrammes
en ondes progressives, il restera cependant à sommer sur toutes les contri-
butions possibles au signal : m, p, ....
Pour les zones sans champ, les propagateurs sont identiques aux pro-
pagateurs utilisés au paragraphe précédent (avec effet de recul).
1.6.3.2 Les diagrammes en franges de Ramsey avec trois ondes sta-
tionnaires et l’effet de recul
Les deux types de diagrammes qui interviennent pour les franges de
Ramsey à trois zones sont présentés sur la figure 1.6.6 . Nous nous sommes
limités à la contribution de l’harmonique 1 pour 03C1ba dans les zones de
précession libre, de sorte que les indices m et m’ dans ces zones ne
différent que d’une unité.
Le signal de franges s’obtient en effectuant simplement le produit de
tous les facteurs apparaissant sur chaque diagramme. Il reste ensuite à
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FIGURE 1.6.6 - Diagrammes de la matrice densité, en champ fort, pour les franges de
Ramsey en utilisant trois ondes stationnaires. Seule la contribution des harmo-
niques 1 et -1 des éléments non diagonaux de la matrice densité qui précessent
librement dans les zones noires,figure sur ces diagrammes. (La contribution des
harmoniques plus élevées peut être calculée de la même façon). L’expression ana-
lytique finale figurant sur chaque diagramme est obtenue par sommation sur les
entiers m, n, p. 03B1 = 203A9ba (kvz). Lorsque l’effet de recul peut être négligé, lesfacteurs apparaissant entre crochets sur la droite peuvent être directement
obtenus à partir de l’expression (1·113).
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effectuer la sommation sur m, n et p. Celle-ci est analytique [57 ].
Calcul du diagramme D1
Le calcul se fait à l’aide des règles de sommation suivantes pour
les fonctions de Bessel :
et
et
Il s’agit de calculer la somme suivante :
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On pose ~ = n-m. ~ sera nécessairement impair et la triple somme s’écrit:
On effectue la somme sur p :
En posant :
cette somme vaut :
La somme S se réduit donc à :
En utilisant (1.103)avec ~’= ~-1 (~’ pair)
Le diagramne D1 de la figure 1.6.6 vaut donc :
(1.108)
Le diagramme D2- donne exactement la même expression avec simple changement
de signe des trois phases
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Ajoutant les contributions des deux diagrammes, D1 et D2, nous
trouvons pour le signal de franges en ondes stationnaires avec l’effet
de recul :
Lorsque nous faisons tendre 03B4 vers o, (effet de recul négligeable),
nous retrouvons le premier terme du développement (1.73) :-1 4 J2203B )J.
Dans le cas où l’on n’est pas intéressé par l’effet de recul, il est
possible d’éviter les sommations sur m, n, p de fonctions de Bessel, en
partant directement, comme au paragraphe précédent 1.6.3.1, du produit de
Kronecker des deux matrices :
et en utilisant ensuite les développements de Bessel (1.66) avec l’argument
double 0398 . La matrice (1.110) donne l’évolution du vecteur de Liouville p
de composantes :
Le développement de Fourier de p peut s’écrire :
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Avec :
On souhaite alors écrire la matrice Mj reliant l’harmonique 2k de 03C1,03C1(2k) et l’harmonique 2(k-j), 03C1(2(k-j)). Cette matrice s’obtient à l’aide
des développements de Bessel de cos e et sin e dans la matrice (1.110) et
s’écrit :
Pour la clarté, l’argument 203B1 = 4 03A9ba (kvz) des fonctions de Bessel
a été omis dans la matrice (1.113). A partir d’une condition initiale donnée,
(03C1aa = 03C1(o)aa= 1, par exemple), on retrouve le développement en perturbation
usuel de la matrice densité. Si l’on se souvient que la fonction (kvz)
est la transformée de Fourier du profil spatial de la zone de champ, cette
matrice est une généralisation, pour des profils arbitraires du laser, des
formules usuelles de la théorie des lasers à gaz en ondes planes [58 , 59 ].
A titre d’exemple, il est immédiat, à l’aide de ces matrices Mj , de
retrouver les facteurs qui interviennent à chaque vertex sur les diagrammes
D1 et D2 en ondes stationnaires de la figure 1. 6.6 . Si l’on se limite
aux contributions des harmoniques ±1 pour les cohérences entre les zones de
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champ, seules les matrices M0 , M1et M-1 interviennent. Par exemple, à
partir de la condition initiale
et la matrice M0 , on déduit le vecteur
dont la composante 03C1(1)ba = 1 2 i J1 ei~1 n’est autre que 03A3 m+1 a*m du
diagramme D2 . [La cohérence 03C1(-1)ba du diagramme D1 provient du choix
k = j =- 1 ]. Nous avons fait figurer sur la droite de chaque diagramme,
entre crochets, le terme correspondant 03C1(1)ba = 1 2 i J1 ei~1.
Pour avoir la cohérence 03C1(-1)ba qui précesse entre les zones 2 et 3,
à partir de 03C1(1)ba, nous choisissons k = j =- 1 dans la formule (1.113). La
matrice M-1 relie 03C1(-1)ba à 03C1(1)ba par le facteur - 1 2 J2e-2i~2 . Enfin
la population finale d’harmonique k = 0 est reliée à 03C1(-1)ba par M1 et
le facteur multiplicatif s’écrit : 
- 1 2 ei~3 J1 .
Par simple produit des facteurs apparaissant entre crochets sur la
droite de la figure 1.6.6 , on retrouve immédiatement le facteur
1 8 J21 (203B1) J2 (203B1) qui donne une réduction d’un tiers du signal de franges
en ondes stationnaires, comparé au signal en ondes progressives. Les contri-
butions des harmoniques plus élevés de la cohérence 03C1ba précessant dans




Il est clair que ces diagrammes en champ fort peuvent être appliqués
à une grande variété de problèmes en spectroscopie non-linéaire. Nous nous
limiterons aux deux exemples suivants :
1.6.4.1 Diagramme correspondant au cas mixte : une onde stationnaire
encadrée par deux ondes progressives de sens opposés [29,42,53]
Ce diagramme est présenté sur la figure 1.6.7. Il est clair que le
signal de franges de Ramsey est réduit par un facteur J2(203B1) ~ 0,5 à
l’optimum de champ, par rapport au signal provenant de l’utilisation de
quatre ondes progressives.
1.6.4.2 Diagramme de l’écho de photons induit vers l’arrière par une
onde stationnaire [60 ]
Cette géométrie, récemment proposée par CARLSON et al. [ 60 ], est une
combinaison de l’écho de photons usuel vers l’avant, avec la géométrie des
franges de Ramsey. Elle comprend (Fig. 1.6.8) deux ondes progressives
suivies d’une onde stationnaire et la réémission se fait vers l’arrière à
l’instant te = 2t - t1. Il y a renversement du temps dans la seconde zone
de précession de durée 03C4’ et renversement du déphasage (ou de z) dans la
troisième zone de précession. Nous constatons que le signal est indépendant
de vz à l’instant te = 2t - t1 et qu’il présente une dépendance en
2i0394(03C4 - 03C4’). Il est sensible à l’écart à la résonance, propriété que les
échos de photons usuels n’ont pas. En conséquence, cet écho n’existerait pas




Fig. 1.6.7 - Diagramme en champ fort correspondant aux franges de Ramsey utilisant
une onde stationnaire encadrée par deux ondes progressives de direction oppo-
sées. La comparaison avec les diagrammes en ondes progressives de la Figure 1.6.1
fait immédiatement apparaître une réduction du signal par le facteur J2(203B1) ~ 0,5.
Fig. 1.6.8 - Diagramme en champ fort de l’écho de photons vers l’arrière induit par
une onde stationnaire, proposé dans la référence [60 ].
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CHAPITRE 2
LE SPECTROMÈTRE DE SATURATION
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2.1 INTRODUCTION*
2.1.1 PRESENTATION GENERALE DU SPECTROMETRE
Nous consacrerons ce chapitre à la description détaillée du spectro-
mètre infrarouge [61,30,36,37]dont la partie optique est présentée Fig. 2.1.1
et la partie électronique, Fig. 2.1.2 .
L’ensemble de l’installation est composée de deux lasers conventionnels,
fonctionnant à basse pression (5-15 Torrs) et de deux lasers guides d’ondes
où la pression est nettement plus élevée (30-100 Torrs). Pour ces quatre
lasers, le milieu amplificateur peut aussi bien être CO2 que N2O. Nous asso-
cions alors deux cuves d’absorption à une paire quelconque de lasers afin
d’utiliser la technique classique d’absorption saturée. Une des cuves (dési-
gnée sous le nom de cuve de "référence"),ainsi que les quatre lasers, reposent
sur une dalle massive de béton (~ 15 tonnes), isolée des vibrations du
bâtiment par quatre cloches à air comprimé qui assurent une assiette asservie
au dixième de millimètre près. La seconde cuve, (dite "grande cuve") de plus
grande taille (L =18m, Ø = 70 cm), destinée à obtenir une très haute résolu-
tion expérimentale est indépendante de la dalle en béton.
La Fig.2.1.3 nous rappelle les domaines spectraux que l’on peut espérer
couvrir au moyen d’un laser à gaz carbonique : 12C6O2 et ses variétés isoto-
piques. En fait, ces domaines spectraux ne peuvent être balayés de façon
continue qu’à l’aide de lasers en impulsion fonctionnant à plusieurs atmos-
phères [93].
Les lasers CO2 continus ne couvrent qu’une étroite plage d’accord autour
de chaque raie de vibration-rotation de CO2, de l’ordre de 100 MHz (~ 3 mK)
pour les lasers conventionnels et 600 MHz ( ~ 20 mK) pour les lasers guides
d’ondes [ 62 ]. Ce faible facteur de remplissage (600 MHz tous les 50 GHz )
limite fortement le nombre de coincidences avec les transitions de vibration-
rotation des molécules qui absorbent dans la région spectrale de 10 03BCm. A
titre d’exemple, pour SF6 nous avons observé 125 transitions sur plus de
10 000 raies observables de la bande 03BD.
A côté de cette salle d’expérience se trouve une salle de "commande" où
sont installées les alimentations électriques ainsi que toute l’électronique
de traitement des signaux pilotée par ordinateur.
Par souci de simplicité, les lasers conventionnels 1 et 2 seront
dénommés L1, L2, et les lasers guides d’ondes LG01 et LG02. De même, la cuve
se trouvant sur la dalle en béton sera appelée cuve de "référence", et la
seconde cuve "grande cuve".
*
Ce chapitre, rédigé en collaboration avec Ch. BREANT, fera également partie




2.1.2 LES DIFFERENTS MODES D’UTILISATION DU SPECTROMETRE
Comme il est indiqué sur les Fig.2.1.1 et 2.1.2 , un tel spectromètre
comporte deux parties associées à chacune des cuves d’absorption.
Le montage optique permet alors d’envoyer au choix un laser conven-
tionnel ou guide d’ondes dans chacune des cuves.
L’installation peut alors être utilisée de deux manières différentes:
- Chacun des deux lasers peut être indépendamment stabilisé en fré-
quence, par asservissement sur une raie d’absorption saturée. L’analyse et
la mesure du battement entre les deux lasers nous renseignent alors sur la
stabilité de fréquence des oscillateurs (pureté spectrale, variance d’Allan).
D’un point de vue spectroscopique cette technique permet également de mesurer
avec précision les écarts de fréquence entre différentes raies moléculaires.
Enfin, par mélange des deux faisceaux lasers avec une source millimé-
trique dans une diode M.I.M. [ 36,37], des fréquences de battement très éle-
vées (jusqu’à 340 GHz) ont pu être mesurées directement. Ceci nous a permis
d’établir une grille d’étalons secondaires de fréquence dans la région
spectrale de 10 03BCm, qui sera présentée au Chapitre 3 [ 36,37 ].
- Fonctionnement en spectromètre à ultra-haute résolution. Un des
lasers (dit de référence) est asservi sur une raie moléculaire, le second
étant décalé en fréquence par un verrouillage en phase par rapport au laser
de référence.
Comme nous allons le montrer, cette technique permet de transférer à la
fois la stabilité à court terme (~ 10 Hz),et la stabilité à long terme ( 10-13)
du laser de référence sur le laser décalé. Ceci est particulièrement inté-
ressant dans le cas des lasers guides d’ondes, relativement bruyants en fonc-
tionnement libre. La boucle de verrouillage de phase [98,31] consiste à
asservir le battement des deux lasers sur la fréquence accordable d’un syn-
thétiseur R.F.. A l’intérieur de la plage d’oscillation du laser décalé la
fréquence de celui-ci est donc uniquement déterminée par la fréquence du
laser de référence et celle du synthétiseur (0 - 1 GHz).
De la haute pureté spectrale du laser décalé en fréquence découle un
très haut pouvoir de résolution pour ce spectromètre qui n’est plus limité
que par la largeur de la résonance de saturation dans la grande cuve
d’absorption.
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Fig. 2. 1.3-Domaines spectraux que permettent de couvrir les raies du laser à gaz carbonique
correspondant à sept espèces isotopiques [92].
Fig. 2. 2. 1- Coupe longuudrnale des lasers conventionnels à basse pression : la structure tubulaire est constituce de bagues encastrees en invar superieur et silice
fondue Seuls les embouts terminaux permettant l’accès aux composants optiques, aux électrodes et au tube laser sont démontables Les canalisations
d’eau sont raccordees à l’extéricur par passage étanche sur la face terminale du côté du réseau. Le réseau plan en acier aluminisé ou dore fonctionne en
Littrow dans l’ordre -1. La cavité oscille préurentiellement dans un plan de polarisation perpendiculaire aux sillons L’angle de blaze (~52°) est
compensé par une cale intermédiaire en verre. Le support du réseau peut subir des rotations autour de deux axes orthogonaux, comportant des
empilements de rondelles Belleville assurant une excellente stabilité à long terme du réglage Un ins (~~ 5 mm) est indispensable pour privilégier
l’oscillation du mode TEMoo. Le contrôle électronique de fréquence de ces lasers est assuré par deux céramiques piézoélectriques une céramique
sensible (100 kHz/V) poussant le réseau permet soit de balayer l’intervalle entre deux modes, soit d’apporter des corrections lentes alors qu’une
céramique rapide Située derrière le miroir de Germanium est utilisée pour la modulation de fréquence et les corrections rapides Un coupleur optique
assure l’isolement nécessaire entre la tête du laser et le système de commande de la céramique rapide
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A très basse pression, cette largeur dépend essentiellement des
caractéristiques géométriques du faisceau (diamètre et courbure des fronts
d’ondes) [ 40,641. C’est pourquoi le faisceau du laser décalé est filtré
spatialement et convenablement agrandi à un diamètre de 11 cm ( w0 = 3,6cm)
pour sonder l’absorption dans la "grande cuve" où se trouve le gaz molé-
culaire à étudier à très basse pression (entre 10-6 et quelques 10-3 Torr).
2.2 DESCRIPTION DES SOURCES LASERS
2.2.1 LES LASERS CONVENTIONNELS L1 ET L2 (Fig. 2.2.1)
Ces lasers à basse pression (5-15 Torrs) ont été conçus pour obtenir
la meilleure stabilité de fréquence possible avant même toute stabilisation
électronique de fréquence [91] .
, 
Leur puissance de sortie est comprise entre quelques centaines de
milliwatts et 3 watts, dans le mode Gaussien fondamental TEM00. Ces lasers
ne présentent aucune fenêtre de Brewster dans la cavité optique qui serait
une source de fluctuation de fréquence. Cette cavité est constituée par un
réseau doré présentant 150 traits par mm et permettant de sélectionner
chaque raie ro-vibrationnelle de CO2 , et par un miroir en germanium. La pré-
sence du réseau détermine la polarisation de l’oscillation laser, perpendi-
culaire aux traits. Le miroir en germanium, face concave à l’intérieur
(R = 4m, r = 90 %) et convexe à l’extérieur (R = 3 m) , et traité antire-
flet à 10,6 03BCm sert de coupleur de sortie; les rayons de courbure du miroir
sont calculés pour placer le "waist" (col) du faisceau sur la face de
sortie du miroir en germanium.
Ceux-ci ont été mesurés très soigneusement :
La longueur de la cavité est déterminée par un cylindre massif d’Invar
supérieur (03B1 = -26.108/°C) de longueur 1,1 mètre, de diamètre 15 cm, et
foré intérieurement sur 5 cm de diamètre.
Le miroir en germanium, monté sur une céramique piézo-électrique rapide
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(épaisseur 3mm) est préréglé et définit l’axe optique de la cavité. Seule
la position angulaire du réseau est ajustable à l’aide de trois articula-
tions sphère-cône. Celles-ci sont comprimées par un ensemble de rondelles
déformables (type Belleville ) à l’aide de vis commandées à travers des
passages mécaniques sous vide. La stabilité mécanique de ce système est
telle qu’aucun réajustement manuel du laser n’est nécessaire sur des pé-
riodes de plusieurs semaines.
Le réseau est monté sur une céramique piézo-électrique beaucoup
plus longue (L = 30 mm) afin de permettre un ajustement fin de la
longueur de la cavité. Ceci permet de balayer la cavité sur une longueur
supérieure à 03BB 2 correspondant à l’intervalle entre modes longitudinaux de
la cavité.
Un diaphragme de diamètre 6 mm assure l’oscillation de la cavité
sur le mode fondamental TEM00 .
Le milieu amplificateur est soit un mélange CO2-NHe (12,4% , 14,6%,
73%) circulant très lentement, avec un débit de l’ordre 0,3 litre/minute
dans un tube à décharge coaxial en pyrex (diamètre 8mm), soit un mélange
N2O-N-He (10,8%, 29,3%, 59,9%) circulant avec un débit légèrement supé-
rieur.
Le refroidissement est assuré dans une double enveloppe par une cir-
culation d’eau thermostatée, en circuit fermé, et de très faible débit
( 0,2 litre par minute), de façon à introduire le minimum de vibrations
dans la structure laser.
Un anneau en silice fondue isole la tête du laser portée à la haute
tension (4 kV) en vue d’obtenir une décharge continue entre la cathode en
cuivre et l’anode en nickel. Le courant de décharge (15-30 mA suivant les
raies laser) est fourni par une alimentation H.T. (SIEMEL) régulée en ten-
sion à quelques 10-6 près, à travers une résistance Ballast comprise entre
235 et 400 k03A9 pour les lasers CO2 et N2O. L’état de la cathode ,
constituée d’un cylindre coaxial de cuivre joue un rôle important sur la
stabilité en fréquence du laser libre : son état de surface est périodique-
ment (tous les 6 mois environ) rendu extrêmement lisse par polissage très
doux. Le cuivre s’est avéré être le meilleur matériau pour ces cathodes;
ces lasers sont isolés des perturbations acoustiques de l’environnement par
des enceintes d’insonorisation composites, démontables, spécialement étudiées.
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Une porte amovible autorise l’accès aux réglages du réseau et le faisceau
laser sort par une longue cheminée afin de réduire au minimum le bruit à
l’intérieur du capot. Le matériau retenu pour la construction de ce capot
se compose d’une tôle extérieure d’acier (2 mm) et d’un complexe insonori-
sant en laine minérale d’épaisseur 60 mm revêtue d’un voile de verre auquel
est associée une feuille de plomb d’épaisseur 1,5 mm.
L’examen du tableau 2.1 montre le faible gain des capots aux basses
fréquences; jusqu’à 100 Hz la réduction du bruit n’atteint que 12 dB. Un
gain supérieur aurait nécessité une épaisseur de plomb considérable. Par
contre, aux fréquences supérieures à 500 Hz (les fréquences de résonance
de la structure laser se situent entre 800 Hz et 1,2 kHz), l’atténuation
est d’au moins 30 dB (jusqu’à 38 dB) et par conséquent assure une isolation
acoustique importante.
Cette isolation acoustique a eu deux conséquences :
- réduction du bruit d’amplitude et de fréquence présent sur le
rayonnement laser lui-même;
- les décrochages intempestifs des boucles d’asservissement provo-
qués par des perturbations extérieures (claquage des portes, passages de
voitures, trains, avions, etc...), ont totalement disparu . L’informatisa-




ATTENUATION ACOUSTIQUE DES CAPOTS DES LASERS L1 ET L2
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2.2.2 LES LASERS GUIDES D’ONDES LG01 et LG02 (Fig. 2.2.2)
Les lasers guides d’ondes utilisent la propagation guidée de la
lumière dans un guide diélectrique creux pour réduire le diamètre du tube
amplificateur et assurer un bon refroidissement du milieu. Ceci permet un
fonctionnement à pression élevée et donc un élargissement de la plage
d’oscillation par rapport aux lasers conventionnels [62,65,94]. Pour les la-
sers guides d’ondes continus, cette plage peut actuellement atteindre 1 GHz
autour de chaque raie de ro-vibration de CO2 [ 66].
Nous avons déjà décrit ces lasers en détail [62, 29, 95 ]. Nous nous
bornerons ici à en résumer les caractéristiques essentielles et à mentionner
les apports les plus récents.
Le tube amplificateur est construit à partir de quatre plaques d’oxyde
de béryllium polies et collées ensemble de façon à constituer un guide creux
carré, de 1,5 mm de côté.
L’oxyde de béryllium présente une excellente conductivité thermique
pour le refroidissement du milieu amplificateur et de faibles pertes diélec-
triques dans la région spectrale de 10 03BCm. Ce refroidissement est assuré
par un réservoir en cuivre où circule de l’eau thermostatée.
Ces plaques sont percées pour permettre l’entrée et la sortie du mé-
lange gazeux (12,4 % , 14,6 % , 73,0 % de CO2, N2, He), ainsi que le passage
des électrodes assurant la décharge continue haute tension sur deux fois
5 cm de longueur.
La pression moyenne de fonctionnement est comprise entre 40 et 100 Torrs.
Deux fenêtres à l’incidence de Brewster, en ZnSe, supportées par deux
pièces en stéatite constituent les extrémités du guide. L’arrivée du mélange
gazeux se fait par les extrémités. Le pompage central évite la détérioration
des fenêtres. Le débit gazeux est beaucoup plus élevé que dans le cas des
lasers conventionnels : de l’ordre de 2 litres/minute.
Une alimentation stabilisée à quelques 10-4 fournit un courant de
2-3 mA à travers deux résistances ballasts de 1 M03A9; la tension aux bornes
de la décharge est de l’ordre de 5 à 6 KVolts.
Le résonateur optique est constitué d’un miroir sphérique de rayon de
courbure R = 120 mm, centré à l’entrée du guide, et d’un réseau (150 traits
par mm) illuminé par une lentille anti-reflets en ZnSe de focale f = 60mm.
Ce dernier permet de sélectionner la plupart des raies de vibration-rotation
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des bandes à 10,4 03BCm et 9,4 03BCm de CO2 avec des puissances de sortie
comprises entre quelques centaines de milliwatts et 1 watt.
Une céramique piézo-électrique supporte le réseau et permet de piloter
la longueur de la cavité qui fait environ 27,5 cm, en vue du balayage en
fréquence des 550 MHz de plage que permet de couvrir ce type de laser. Elle
sert également à compenser les fluctuations lentes de fréquence lorsque la
fréquence du laser est stabilisée électroniquement.
Le miroir sphérique est supporté par une céramique rapide qui permet d’une
part de compenser les fluctuations rapides de fréquence, et d’autre part , de
moduler la fréquence du laser jusqu’à des valeurs pouvant atteindre 150 kHz.
L’ensemble est fixé sur des plaques en Invar, reliées entre elles par
quatre barreaux en Invar, et isolé des vibrations acoustiques et des cou-
rants d’air par de la mousse synthétique.
L’intervalle entre modes longitudinaux est de 550 MHz. La plage de fré-
quence sur laquelle le gain moléculaire l’emporte sur les pertes est adaptée
à cet intervalle spectral et dépasse 550 MHz sur les raies de fort gain.
Le laser guide d’ondes LG02 présente une partie amplificatrice de lon-
gueur double (20 cm). Sa puissance de sortie peut dépasser 1,5 Watt. Ce laser
s’est montré très utile pour obtenir l’effet laser sur des raies de faible
gain (voir les résultats sur l’ammoniac au paragraphe 3.5) ou bien encore
lorsque la puissance de sortie jouait un rôle prépondérant : la stabilisation
en fréquence sur la fluorescence saturée de CO2 décrite en [ 67 ] et [ 29 ],
en est un exemple. Le même laser nous a également permis d’obtenir plus de
200 MHz de plage d’oscillation avec le milieu amplificateur constitué de
N2O, N2. He. Les trois composantes de la transition P(3) de la bande v3 de
SF6 ont ainsi pu être observées pour la première fois et sont présentées sur
la figure 2. 2.3 .
2.2.3 STABILITE DES LASERS LIBRES (CONVENTIONNEL OU GUIDE D’ONDES)
La structure rigide en Invar supérieur confère à ces lasers une
excellente stabilité mécanique.
2.2.3.1 Les lasers à CO2
2022 Dans le cas du laser à CO2,la stabilité en amplitude est de l’ordre de10-3 pour des temps d’intégration d’une seconde, et le spectre de bruit
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FIGURE 2.2.3
Spectres de SF6 obtenus avec la raie R(10) du laser à N2O présentant en parti-
culier les trois composantes de la transition P3 (par simple balayage du laser
libre) [153] : (a) signal du bolomètre placé sur un jet supersonique de SF6 en-
semencé à 7% dans de l’hélium; (b) signal d’absorption saturée correspondant à
une cuve à température ambiante. Les fréquences sont données en MHz à partir du
centre de la raie de N2O.
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d’amplitude est limité à des fréquences inférieures à 10-20kHz pour les
lasers conventionnels.Pour les lasers guides d’ondes,le spectre de bruit
d’amplitude s’étend jusqu’à une trentaine de kilohertz.
2022 La stabilité en fréquence peut être évaluée à partir du signal de
battement entre deux des lasers. Ce battement est caractérisé soit par la
mesure de la variance d’Allan (Appendice C), soit directement grâce à un
analyseur de spectre qui fournit la transformée de Fourier de ce signal.
2022 Pour les lasers conventionnels libres, l’analyseur de spectre indi-
que une pureté spectrale meilleure que 300 Hz pour un temps d’intégration
d’une seconde. Cette valeur est confirmée par la mesure de la variance d’Allan
(Fig.2.2.4(a)) aux temps courts. La variance pour les temps compris entre 20
et 100 ms est sensiblement horizontale au niveau de 2 x 10-12 (soit ~ 60 Hz).
Pour les temps supérieurs à 100 ms, la pente + 1 de la variance d’Allan
(en coordonnées logarithmiques) est caractéristique des dérives linéaires
de fréquence du laser libre, de l’ordre de quelques kilohertz par minute.
2022 La pureté spectrale à court terme du laser guide d’ondes libre (Fig.
2.2.4 (b)) est de l’ordre de quelques kHz. Pour des temps supérieurs à
10 ms la variance d’Allan croît avec une pente égale à 1, ce qui reflète
de larges fluctuations de fréquences (de l’ordre de la centaine de kilohertz
par minute) dues à la structure même du laser guide d’ondes (fenêtre de
Brewster, lentille de focalisation à la sortie du guide, ...).
Nous verrons cependant, au paragraphe 2 . 3 qu’il est possible de
stabiliser ces lasers en fréquence au niveau de la dizaine de Hertz tout
en conservant leur plage d’accordabilité.
2.2.3.2 Lasers à N2O
Dans le cas des lasers à N2O conventionnels, le bruit d’amplitude dû à
la décharge est beaucoup plus critique. Il est alors nécessaire d’augmenter
le débit des gaz, la résistance "Ballast" en série, et d’optimiser très soi-
gneusement le courant de décharge (15 mA). Après optimisation de ces divers
paramètres, ce type de laser présente cependant un spectre de bruit d’ampli-
tude beaucoup plus étendu ( 50 kHz).
Le bruit de fréquence des lasers à N2O conventionnels est également
plus important que celui des lasers à CO2 . La figure 2.2.5 présente la va-
riance d’Allan d’un laser à N2O conventionnel libre. Cette variance met en
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FIGURE 2.2.4
Variance des lasers à CO2 libres
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évidence une pureté spectrale à court terme de quelques kilohertz, et
présente un palier, pour des temps voisins de 100 ms, aux alentours de
3 x 10-11, soit 1 kHz. Pour les temps plus courts, la variance remonte
légèrement, avec une pente - 1/2 caractéristique d’un bruit blanc de
fréquence.
2.3 STABILISATION EN FRÉQUENCE D’UN LASER A CO2 (OU N2O)
2.3.1 PRESENTATION GENERALE
Obtenir la plus haute pureté spectrale possible nécessite un grand
soin, aussi bien dans la partie optique que dans la partie électronique de
la boucle d’asservissement; il s’agit en effet d’obtenir le meilleur rapport
signal sur bruit possible sur une raie de saturation de largeur la plus
étroite possible.
La théorie des formes de raies de saturation est maintenant bien
comprise [40,64,68]. Nous disposons d’une forme de raie en champ laser
faible tenant compte de la géométrie des faisceaux lasers, de l’effet
de recul, de l’effet Doppler du second ordre, des collisions, et de la
modulation de fréquence du faisceau laser [ 68 ].
En champ laser fort, seules des méthodes numériques permettent d’étu-
dier simultanément l’élargissement par saturation en présence de faisceaux
gaussiens et incluant la courbure des fronts d’ondes. Le programme SHAPE[40,
29 ] a donné de nombreux résultats réalistes à ce sujet. Enfin, lorsque
l’élargissement dû au temps de vol peut être négligé, il a été possible
d’introduire la structure gaussienne du faisceau laser dans les calculs en
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ondes planes dans l’approximation REA et d’obtenir des expressions analy-
tiques pour la forme de raie [ 29 ]. Ces expressions ont récemment été
confirmées par A. CLAIRON dans des expériences d’absorption saturée à 10 03BCm
sur la molécule OsO4 [ 69 ] .
D’autre part, il n’est pas question de passer ici en revue toutes
les techniques de détection ultra-sensibles qui ont été mises au point au
Laboratoire et ailleurs (détection hétérodyne à haute fréquence, utilisa-
tion de modulateurs électro-optiques ou acousto-optiques, transfert de
modulation du faisceau saturant sur le faisceau sonde, etc... [ 71-74]).
Le lecteur trouvera dans la référence [70] une revue de ces différentes
techniques.
La stabilisation en fréquence d’un laser peut être réalisée à l’aide
d’une raie de saturation détectée par modulation de fréquence du rayonnement
laser. Les lasers à CO2 conventionnels réalisés au Laboratoire présentent un
spectre de bruit d’amplitude qui ne s’étend pas au-delà d’une vingtaine de
kilohertz. Dès lors, l’utilisation d’une fréquence de modulation supérieure à
20 kHz permet d’atteindre, dans certaines conditions, la limite de détectivité
imposée par le bruit de photons. De telles fréquences de modulation ( 100 kHz)
sont commodément produites par des céramiques piézo-électriques faiblement
chargées.
Un contrôle poussé des caractéristiques optiques du faisceau (planéité
des fronts d’onde, filtrage spatial) et des caractéristiques électroniques
du signal d’erreur nous a conduit à un rapport signal sur bruit de l’ordre
de 500 000 dans 1 Hz de bande passante, avec les molécules OsO4 et SF6. Ceci
a permis une stabilisation de la fréquence d’émission du laser meilleure que
la dizaine de Hertz [ 31 ] .
Nous allons maintenant décrire le système dit "de référence" composé
du laser L2 et de la cuve située sur la dalle.
Il va de soi que l’étude est également applicable à n’importe quel
ensemble composé d’un laser (L1, L2, LG01, LG02) et d’une cuve (cuve de ré-
férence ou grande cuve). 
Seuls, les paramètres propres du laser (puissance, géométrie du
faisceau, polarisation) et de la cuve (optique utilisée, longueur de cuve),
diffèrent d’un système à l’autre.
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2.3.2 MONTAGE OPTIQUE DE LA BOUCLE DE REFERENCE
2.3.2.1 Caractéristiques du faisceau laser L2
Ce faisceau laser fournit couramment 2 watts, et sa polarisation est
rectiligne, verticale (perpendiculaire aux traits du réseau).
Dans la configuration plan-convexe de notre cavité, le "waist", ou
rayon minimum w0 du mode TEM00 est situé sur le miroir plan (réseau) et
vaut :
Avec LC, longueur de la cavité LC = 1m, R-, rayon de courbure interne du
miroir de germanium R- = 4m, et 03BB= 10,6 03BCm, on trouve w0 = 2,4 mm.
Sur la face interne du miroir de germanium R1 = R-= 4m et w1 est
donné par :
La courbure 1/R+ de la face externe du miroir de germanium a été
choisie de façon à localiser le waist w’0 du faisceau de sortie, sur la face
externe du miroir en germanium, par la relation :
FIGURE 2.3.1
où n est l’indice du germanium, n = 4,0028.
Avec R- = 4 m, R+ = 3 m, on obtient R’0 = ~ : le waist est situé sur la
face externe du miroir de sortie et vaut w’0 = 2,8 mm (voir Fig. 2.3.1) [91] .
A l’aide d’un détecteur mobile, nous avons enregistré à plusieurs dis-
tances les profils verticaux et horizontaux du mode d’émission de L2; ces
profils se sont avérés notablement non gaussiens, et sont représentés sur
la Fig. 2.3.2.La diffraction sur le diaphragme de diamètre 6 mm situé dans
la cavité laser, nécessaire pour assurer l’oscillation sur le mode fonda-
mental, est responsable de ces distorsions.
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A partir des valeurs w1 et w2 des rayons où la puissance est
réduite à 1 e2 de sa valeur maximale , mesurées à deux distances diffé-
rentes, il est possible, à l’aide des formules de faisceaux gaussiens,de
remonter à la position et à la valeur du waist réel wo . La valeur trouvée
est 2,15 mm à comparer à la valeur théorique 2,8 mm qui ne prend pas en
compte la présence du diaphragme dans la cavité.
Un filtrage spatial est apparu alors indispensable. La figure 2.3.3
montre les profils horizontaux du faisceau laser obtenus à deux distances,
respectivement 2,5 et 12,5 mètres, après filtrage spatial par un trou
d’épingle en zérodur de diamètre 680 03BCm placé au foyer commun des deux
miroirs du téléscope, de distances focales respectives 0,27 et 0,9 mètre.
Un trou d’épingle original a été fabriqué à cet effet. Le rayonnement
à 10 03BCm est en effet très bien réfléchi par les métaux et les premiers
"pin-hole" utilisés en dural ou laiton, bien qu’ayant une forme conique
réfléchissaient beaucoup de lumière vers le laser. Le zérodur absorbe très
bien l’infrarouge, tout en subissant des dilatations thermiques extrêmement
faibles (03B1 = - 6.10-8/°c).
Le trou d’épingle a été obtenu par forage et polissage de deux cavités
sphériques symétriques, de courbure telle qu’aucun rayon lumineux réfléchi
une ou deux fois sur les bords du trou ne puisse revenir exactement dans
l’axe de la lumière incidente.
On a résumé sur la figure 2.3.4 les paramètres taille et courbure du
faisceau aux divers points du montage optique.
La taille du faisceau dans la cuve de référence est alors 2,8 cm pour
2w et le rayon de courbure associé est supérieur à 50 mètres.
2.3.2.2 La cuve d’absorption de référence
La cuve de référence est composée de deux cuves d’absorption, identi-
ques, de longueur 3 mètres et de diamètre 15 cm, en acier inoxydable, fermées
par des fenêtres en ZnSe de diamètre 50 mm, traitées anti-reflets à 10,6 03BCm
et dont la planéité est meilleure que 03BB/2 dans le visible, soit 03BB/30 à 10 03BCm.
Un coin de cube rétroréflecteur creux doré, d’ouverture 80 mm, centré
sur le faisceau, réfléchit la lumière sur elle-même et permet d’obtenir une
onde stationnaire de très bonne qualité. Ce coin de cube est constitué de
trois miroirs plans en Borosilicate, polis à 03BB/10 dans le visible puis contac-
tés optiquement avant dorure. Nous l’avons testé dans l’interféromètre à
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Fig. 2.3.2 - Profils verticaux et horizontaux du mode d’émission du laser L2, enre-
gistrés : (a) à 30 cm de la sortie du laser, (b) à 2,6 m de la sortie
du laser. Ces enregistrements ont été réalisés à l’aide d’un détecteur
mobile de petite taille (250 03BCm x 250 03BCm).
Fig. 2.3.3 - Profil horizontal du mode d’émission du laser L2, après filtrage
spatial. Le filtre spatial (diamètre 680 03BCm) est situé au point
focal du télescope. Le profil a été enregistré à 2,5 m et 12,5 m
après le télescope.
100
faisceaux agrandis décrit au paragraphe 2.6.1 et les angles au sommet sont
rigoureusement droits à la précision d’une à deux secondes d’arc.
2.3.2.3 Détection des signaux optiques
L’onde rétroréfléchie provenant de la réflexion sur le coin de cube
est détectée grâce à un système de polariseur et de lame quart d’onde.
Nous utilisons un polariseur en réflexion (voir figure 2.3.5 ) constitué
de deux lames de germanium, non traitées, orientées à l’incidence de Brewster
(76°).
Le faisceau rétroréfléchi vers le polariseur a alors subi deux passages
à travers une lame quart d’onde (03BB/4) en CdS dont les axes neutres sont
situés à 45° de la verticale. Cet ensemble polariseur et lame 03BB/4 sert alors
de système anti-retour vers le laser et transmet totalement le faisceau rétro-
réfléchi à travers la lame de germanium n°2, placée à l’angle de Brewster. Le
faisceau retour est ensuite focalisé sur un cristal HgCdTe refroidi à 77 K
qui détecte l’absorption dans la cuve de référence. La puissance de sortie du
laser étant de quelques watts et les conditions optimales d’intensité pour
observer l’absorption saturée étant comprises entre 1 03BCW et quelques mW selon
les situations expérimentales (pression du gaz, indice de modulation, etc..),
nous utilisons la transmission à travers des lames de fluorine polies à 03BB/4
dans le visible pour atténuer l’intensité du faisceau laser. L’ensemble de
ces atténuatrices et le polariseur assurent un coefficient d’extinction de
la lumière rétroréfléchie vers le laser de l’ordre de 106. Un tel facteur
d’extinction est nécessaire pour éviter que des franges d’interférences
parasites ne viennent moduler la puissance de sortie du laser. Ces franges
affectent considérablement la stabilité de fréquence à moyen et long terme
( 1s) du laser asservi, par les variations du fond sur lequel apparaît la
résonance de saturation nécessaire au verrouillage en fréquence du laser.
Les détecteurs utilisés dans nos expériences (type SAT) sont des cris-
taux de Hg1-x Cdx Te refroidis à la température de l’azote liquide (77 K).
Les cristaux sont de petite taille (250 03BCm x 250 03BCm), présentent une dé-
tectivité remarquable (D* = 4,3 x 10 cm W-1.Hz1/2) et une bande passante
de plusieurs centaines de Mégahertz. Pour chacune des cuves d’absorption, la
courbe d’étalonnage de l’ensemble détecteur-préamplificateur est donné fi-
gure 2.3.6 .
Au-delà du détecteur, débute le traitement électronique des signaux,
qui va être développé dans la partie 2.3.4 : "Montage électronique".
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Fig. 2.3.4 - Caractéristiques géométriques du faisceau laser L2 au niveau du
télescope à l’entrée de la cuve de référence (longueur 6 m).
Fig. 2.3.5 - Schéma de fonctionnement d’un polariseur en réflexion.
Les deux lames de germanium sont orientées à l’incidence de Brewster.
Le faisceau réfléchi sur chaque lame est polarisé verticalement et
atténué de 22 % à chaque réflexion. Cette polarisation verticale ,
après un double passage dans une lame quart d’onde orientée convena-
blement, et un nombre impair de réflexions sur des miroirs, subit une
rotation de 90° et devient horizontale. Le champ rétroréfléchi est
alors totalement transmis à travers la lame de germanium n° 2 puis
focalisé sur un détecteur Hg Cd Te.
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Fig. 2.3.6 - Courbes d’étalonnage des détecteurs HgCdTe associés à leurs pré-
amplificateurs respectifs. Le détecteur associé au faisceau envoyé
dans la grande cuve (a) utilise un préamplificateur en tension pour
enregistrer de faibles signaux (typiquement quelques 03BCW). Par contre
le détecteur du faisceau envoyé dans la cuve de référence (b) uti-
lise un préamplificateur en courant qui permet d’utiliser des puis-
sances laser de l’ordre du mW, sans saturation du détecteur.
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2.3.3 OBTENTION DU SIGNAL DE CORRECTION
L’asservissement en fréquence d’un laser nécessite l’utilisation
d’un discriminateur de fréquence, convertissant les fluctuations de fré-
quence en fluctuations d’amplitude, qui fournira un signal de correction
ensuite convenablement traité dans la boucle d’asservissement. Il est
clair que ce discrimateur doit présenter une pente la plus élevée possible
et posséder un bruit propre le plus faible possible. Ce discriminateur peut
être, par exemple, la frange de transmission d’un Fabry-Perot de haute
finesse et de longueur très stable, ou bien une transition atomique ou
moléculaire étroite. La stabilité intrinsèque d’une transition moléculaire
et la possibilité d’obtenir des largeurs de raies de saturation étroites
(quelques dizaines de kHz) avec un rapport signal sur bruit élevé, nous
ont fait préférer cette dernière solution pour les lasers à CO2 et N2O.
C’est donc le signal d’absorption saturée lui-même qui fournira un signal
d’erreur permettant de corriger les fluctuations de fréquence du laser.
En revanche, le contraste du signal de saturation (typiquement quelques
pour cent) est généralement plus faible que le contraste du signal prove-
nant d’un Fabry-Perot. Celui-ci est très largement utilisé pour la presta-
bilisation de lasers plus bruyants, tels que les lasers ioniques (Krypton,
Argon), à colorants et à centres colorés.
2.3.4 LE MONTAGE ELECTRONIQUE
Une littérature abondante existe sur les diverses techniques d’asser-
vissement en fréquence d’un laser [4, 2, 75-78 ]. Pour une étude
détaillée de l’électronique d’asservissement et de toutes les applications
métrologiques, nous renvoyons le lecteur aux thèses de G. CAMY et A. BRILLET
[75, 76] ainsi qu’à la référence [70] . Nous nous bornerons ici à faire une
étude soignée du montage spécifique aux lasers à CO2 que nous avons déve-
loppé au laboratoire.
2.3.4.1 Description générale
La boucle d’asservissement de la fréquence d’un laser sur une raie
de saturation peut être schématiquement divisée en trois parties principales
représentées sur la Fig. 2.3.7 .
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2.3.4.1.1. Elaboration du signal d’erreur
Dans une première étape, la fréquence du laser 03BDL est comparée
à la fréquence moléculaire 03BDr. La fréquence du laser 03BDL étant modulée
à la fréquence f, le signal d’erreur n’est autre que le signal d’absorp-
tion saturée après démodulation à la fréquence f ou 3f . En effet les
signaux apparaissant à f et 3f passent par zéro lorsque la fréquence du
laser est égale à la fréquence de la transition moléculaire. Ils fournissent
donc aisément un signal d’erreur pour la boucle d’asservissement.
La fonction de transfert g(03C9) de cet "étage" dépend de la réponse
en fréquence des éléments suivants :
- La réponse moléculaire.
- Un détecteur Hg Cd Te présentant une détectivité
D* = 4,3 . 10 cm W-1 . Hz1/2, une bande passante supérieure à 100 MHz et
une réponse de 4A/Watt en lumière faible.
- Un préamplificateur faible bruit de gain 1000 et de bande passante
90 Hz - 200 kHz fonctionnant en amplificateur de tension;
- ou un préamplificateur spécialement fabriqué au laboratoire, fonc-
tionnant en amplificateur de courant (Figures 2.3.10 (b) et 2.3.11), et
permettant de polariser le détecteur en inverse, en vue de détecter des
signaux pouvant aller jusqu’à quelques mW ;
- un amplificateur détection synchrone (Brookdeal 9503 c) (0,2 Hz-
100 kHz) ayant une constante de temps minimum de 10 03BCs.
2.3.4.1.2 Amplification et correction
Le signal d’erreur est alors intégré et filtré avant d’être amplifié
à la haute tension. Nous trouvons ici le servo-amplificateur bien connu,
initialement construit par J.L. HALL [ 79 ]. Il comprend un intégrateur à
6 dB/octave, un filtre à 3 dB/octave et un amplificateur haute tension
permettant de piloter les céramiques piézo-électriques de l’étage (c). La
pente résultante de 9 dB/octave (système asservi d’ordre 3/2)assure la
stabilité inconditionnelle du système.
Le détail des fonctions de transfert est représenté dans le plan de
Bode, sur la figure 2.3.8 .
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FIGURE 2.3.8
Fonction de transfert des divers éléments de la boucle d’asservissement
représentés dans le plan de Bode. La fonction de transfert de l’ensemble
de la boucle présente une pente asymptotique -3/2 qui assure la stabilité
inconditionnelle du système asservi.
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2.3.4.1.3 Contrôle de la fréquence du laser
La fréquence du laser est contrôlée par deux céramiques piézo-élec-
triques agissant sur la longueur de la cavité laser :
2022 une céramique lente (100 kHz/V) pilotée par l’amplificateur haute
tension de (b) (Fig. 2.3.7 et 2.1.2) située sous le réseau, compense les
fluctuations lentes de fréquence jusqu’à des fréquences de quelques kHz.
2022une céramique rapide (10 kHz/V) supportant le miroir en germanium
est pilotée par un amplificateur à pente dV/dt élevée qui est porté au
potentiel de 4 kVolt produisant la décharge. Un coupleur optique
assure l’isolation électrique nécessaire entre les basses tensions de
commande et la haute tension précédente. Son schéma est donné sur la Fi-
gure 2.3.9 . La bande passante de cet ensemble n’est limitée que par
la première résonance mécanique du système (miroir + céramique). Cette
fréquence de résonance se situe à 21 kHz et nous permet d’atteindre une
bande passante à gain unité de plusieurs kHz (~ 7 kHz).
Le second apport essentiel de cette céramique rapide est la possibi-
lité de moduler la fréquence du laser à une fréquence élevée, de l’ordre
de 18 kHz. La détection de l’harmonique trois à 54 kHz, se fait alors
totalement en dehors du bruit d’amplitude des lasers CO2 conventionnels.
En effet, le spectre de bruit d’amplitude s’étend sur moins de 20 kHz.
2.3.4.1.4 Discussion
En pratique, c’est le bruit présent dans le signal d’erreur qui impose
une limite ultime à l’efficacité de l’asservissement. 
Dans ce type de boucle d’asservissement nous pouvons estimer la sen-
sibilité de cette méthode de verrouillage en fréquence [ 80 ] par :
où - B est le bruit dans la bande passante de la boucle d’asservissement
(en Volt),
- S est l’amplitude du signal de saturation (en Volt),
- 039403BD est la largeur totale (FWHM) de la raie de saturation (en Hz),
- Pn est la pente normalisée de l’harmonique n détectée, après opti-




mple, dans les cuves de référence, de longueur totale 6 m,
enses P(33)A21 et A32 de 192OsO4, nous obtenons une
l’ordre de 100 kHz (FWHM) avec 2-3 mWatt de puissance
on de l’ordre de 10-3 Torr . Le rapport signal sur
e de 3 x 104 dans une bande passante de 250 Hz (03C4 = 1ms),
e l’harmonique 3.
.3) fournit alors une limite théorique 03B4f de l’ordre
peut esperer atteindre dans cette bande passante de
différentes sources de bruit
Un effort tout particulier a été entrepris pour identifier et réduire
le plus possible les différentes sources de bruit qui viennent se superposer
au signal de saturation.
Les causes principales de bruit sont : le bruit quantique ou "shot-
noise", le bruit propre du détecteur (bruit du rayonnement thermique ambiant,
bruit thermique de résistance...), le bruit électronique du préamplificateur
et le bruit d’amplitude du laser. 
2.3.4.2.1 Généralités
Un détecteur Hg Cd Te, comme toute photodiode, génère à partir de la
puissance laser reçue PL un courant i , qui s’écrit :
où - ~ est le rendement quantique du détecteur,
- e la charge de l’électron,
- h la constante de Planck,
- 03BD la fréquence du laser.
La quantité 03C1 = en h03BD représente le rendement de la photodiode exprimé
en A/W.
Ce courant correspond à la puissance totale PL reçue par le détecteur,
mais en fait, le signal utile est is = C.i ; C représentant le contraste
du signal de saturation.
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On peut modéliser de manière simple l’effet des sources de bruit en
considérant qu’à ce courant is s’ajoute un courant de bruit ib qui tra-
duit les contributions des différentes sources ramenées à l’entrée du sys-
tème.
On pose :
où : i2n représente la valeur quadratique moyenne de la contribution de
la nième source. Dans la suite nous noterons &#x3C; i &#x3E; = ~i2.
A ce courant ib , on peut faire correspondre une puissance optique
équivalente de bruit ou N.E.P. (Noise Equivalent Power) qui caractérise
le seuil de sensibilité du système de détection dans les conditions de
l’expérience. Soit : N.E.P. = ib/03C1 .
Nous allons maintenant étudier chacune des sources de bruit i n inter-
venant dans notre système.
2.3.4.2.2 Bruit propre du détecteur
Chaque détecteur est caractérisé par son N.E.P. propre qui mesure la
puissance équivalente de bruit lorsque le détecteur ne reçoit que le rayonne-
ment thermique ambiant et en supposant que le bruit introduit par le préam-
plificateur soit négligeable. Le N.E.P. se ramène à la quantité bien connue :
où D* est la détectivité de la photodiode, 03A3 sa surface et 0394f la bande
passante du système de mesure.
Cette relation caractérise la sensibilité ultime du détecteur.
En fait, nous nous intéressons au courant correspondant à cette puis-
sance, soit :
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Connaissant la valeur de la détectivité D* donnée par le construc-
teur, nous pouvons donc accéder à ce courant de bruit iD . Ce N.E.P.
inclut la contribution du bruit du rayonnement thermique ambiant (à
T ~ 300 K) et la contribution du bruit thermique (bruit Johnson) de
la résistance de charge du détecteur que nous pouvons évaluer :
2022 Bruit thermique de la résistance de charge du détecteur
A la résistance de charge du détecteur est associé un bruit ther-
mique (bruit Johnson) :
Soit :
Connaissant Rd = 2.103 03A9 et T = 77 K, nous pouvons évaluer &#x3C; iRd &#x3E;
2022 Bruit du fond de rayonnement thermique
On calcule la puissance du rayonnement thermique vue par le détecteur
à partir de la formule de Planck donnant la luminance du corps noir, et des
caractéristiques géométriques du détecteur (rayon 250 03BCm; angle total de vue
60°).
L’étendue géométrique :
vaut 0,5 x 10-7 m2.sr , et la luminance du corps noir a pour expression :
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où la bande passante du détecteur vaut 3,4 03BCm(11,94-8,5 03BCm), T = 300 K,
h = 6,6 x 10-34 J.s c = 3 x 108 m/s.
La puissance de rayonnement thermique s’écrit alors :
A cette puissance est associé un bruit quantique i2RT donné par
l’expression :
soit :
Avec PF = 2 03BCW nous obtenons :
Nous pouvons alors comparer ces quantités à la valeur déduite de la
détectivité donnée par le constructeur : 
soit :
Cette valeur est alors à comparer à la somme quadratique des contributions
calculées précédemment, soit :
Il est donc légitime de conserver comme contribution provenant du
détecteur la valeur donnée par le constructeur, soit :
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2.3.4.2.3 Bruit de photons
Ce bruit est essentiellement lié au caractère quantique du rayonne-
ment. Il provient aussi bien du fond de rayonnement thermique, que du
rayonnement laser de puissance PL reçu par le détecteur.
Dans ce paragraphe, nous nous restreindrons uniquement à la contri-
bution du faisceau laser, l’autre contribution, fonction de la géométrie
du détecteur ayant été prise en compte dans le bruit propre du détecteur.
Le courant de bruit de photons correspondant à un courant i dans
la photodiode est donné par l’expression :
où 0394f représente la bande passante considérée.
Si PL est la puissance du faisceau laser tombant sur la photodiode
alors :
soit :
Dans notre cas p = 4 A/W et par conséquent
Il est alors intéressant de calculer la puissance laser qui donnera une
contribution de bruit équivalente à celle du bruit propre du détecteur,
soit :
Il vient :
Ceci signifie donc que pour toute puissance laser supérieure à environ 10 03BCW le
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bruit de photons deviendra prépondérant sur le bruit propre du détecteur.
2.3.4.2.4 Bruit d’amplitude du laser
Ce bruit, également appelé "bruit technique", gène considérablement
l’observation des signaux de saturation si l’on n’utilise pas des fré-
quences de modulation suffisamment élevées pour s’en affranchir. Le spectre
de ce bruit (très étendu (qqs MHz) dans le cas d’un laser à colorant
[ 77, 81])ne dépasse pas la vingtaine de kHz dans le cas de nos lasers à CO2
conventionnels basse pression et probablement la trentaine de kHz dans le
cas des lasers guides d’ondes. La fréquence de modulation de 18 kHz avec
détection de l’harmonique 3 à 54 kHz permet de s’affranchir de ce bruit
d’amplitude.
Les causes de ce bruit sont nombreuses; citons :
- le bruit induit par les fluctuations de l’alimentation électrique
haute tension. Celle-ci est régulée en tension à environ 5 . 10-6;
- la pulvérisation de la cathode;
- les vibrations induites par la circulation d’eau qui excite les
modes propres de vibration de la cavité laser au voisinage du kHz;
- les vibrations acoustiques ont été considérablement réduites par la
réalisation d’enceintes composites en plomb, tôle perforée et fibre de
verre, décrites au paragraphe 2.2.1. En conséquence, une fois les lasers
asservis sur une raie de saturation, ils restent verrouillés plusieurs
heures sans difficulté.
Pour une puissance laser PL donnée, et en se plaçant au voisinage de
la porteuse utilisée pour la transposition de fréquence, ce bruit d’ampli-
tude peut être supposé sensiblement blanc et s’écrire :
où 03B1 est un coefficient de proportionnalité qui décroît lorsque la fré-
quence augmente.
Le courant de bruit associé s’écrit :
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2.3.4.2.5 Bruit du préamplificateur
Le détecteur est en règle générale, suivi d’un préamplificateur qui
apporte sa propre contribution au bruit de l’ensemble.
Deux types de préamplificateurs ont été testés au laboratoire pour
la détection des signaux de saturation. Soit utilisation du détecteur en
mode photovoltaïque et amplification de la tension (Fig.2.3.10(a)) appa-
raissant aux bornes du détecteur, soit un fonctionnement en amplificateur
de courant en utilisant un amplificateur opérationnel fonctionnant en
convertisseur courant-tension (Fig. 2.3.10(b)). Ce dernier montage permet
également de polariser le détecteur en inverse.
Dans les deux modèles, on ramène toutes les sources de bruit du pré-
amplificateur à l’entrée sous forme d’un générateur de tension de bruit e 
n
avec en = eon0394f et d’un générateur de courant de bruit in on 0394f
et on considère par ailleurs que l’amplificateur est parfait (impédance
d’entrée infinie, impédance de sortie nulle et gain infini pour l’amplifi-
cateur opérationnel).
Dans le premier cas, les générateurs de courant de bruit sont équi-
valents à un générateur unique (Fig. 2.3.10(a)) :
où i’D représente toutes les contributions provenant du détecteur, à
l’exception du bruit Johnson dû à la résistance de charge Rd , et le
rapport signal sur bruit s’écrit :
Le bruit du préamplificateur peut aussi être caractérisé par le fac-
teur de bruit F ("noise Figure") qui représente le rapport signal sur bruit
à l’entrée sur le rapport signal sur bruit en sortie. Dans ce modèle, la
température de la résistance de charge TRd est remplacée par une tempéra-
ture effective TN donnée par l’expression suivante :
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FIGURE 2.3.10 - Schémas équivalents détecteur-préamplificateur.
(a) On utilise un préamplificateur d’instrumentation faible bruit A1.La résistance
de charge de la photodiode Rd est faible devant la résistance d’entrée del’amplificateur.
(b) On utilise un amplificateur opérationnel A2. Rd représente ici la résistance
parallèle de la photodiode. A2 est utilisé en convertisseur courant-tension.
FIGURE 2.3.11 - Schéma électronique du préamplificateur associé au détecteur de la
cuve de référence. Ce préamplificateur fonctionne en convertisseur courant-
tension (Fig. 2.3.10 (b))et permet une polarisation en inverse du détecteur.
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L’ensemble résistance de charge-préamplificateur introduit alors le bruit
suivant :
Dans notre expérience le préamplificateur présentait un facteur de bruit
de 1,17 dB (pour des fréquences de modulation supérieures au kHz). Soit :
et par conséquent :
Dans le deuxième cas, on associe comme précédemment les générateurs de
bruit; on obtient un générateur équivalent (Fig. 2.3.10(b)) :
Puis on détermine un générateur de tension de bruit équivalent à toutes
les sources de bruit ramenées à l’entrée de l’amplificateur opérationnel
supposé parfait. Dans ce modèle, l’impédance de sortie de l’amplificateur
étant supposée nulle, le générateur de courant de bruit i’b débite dans une
résistance R - RfRd + R qui fournit par ailleurs une tension de bruit
(4 kRT0394f)1/2. (Dans ce cas, la température est en fait une température équiva-
lente tenant compte du fait que Rd se trouve à 77 K et Rf à 300 K.)
On a donc comme générateur équivalent :
qui se traduit à la sortie par une tension de bruit :
Le signal vaut :
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D’où le rapport signal sur bruit :
Dans ce cas,le bruit total est donné par l’expression suivante :
L’expression finale est similaire à celle du premier cas, à condition
de considérer comme résistance de charge, la résistance équivalente :
Pour donner un ordre de grandeur,un amplificateur opérationnel typique
(type OP37) présente les caractéristiques suivantes (pour des fréquences su-
périeures au kHz) :
soit :
2.3.4.2.6 Bruit de détection synchrone
Les détections synchrones utilisées, de type BROOKDEAL (.2 Hz - 100 kHz),
présentent un bruit ramené à l’entrée de l’appareil de 8 nV r.m.s. Hz-1/2.
Cette détection synchrone est précédée d’un préamplificateur de gain 1000, et
par conséquent ce bruit ramené à l’entrée du préamplificateur se trouve à un
niveau tout à fait négligeable (8 pV r.m.s. Hz-1/2.)
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2.3.4.2.7 Bruit de l’amplificateur haute-tension
Les amplificateurs haute-tension utilisés pour commander les céramiques
piézoélectriques sont de deux types : amplificateurs à lampes ou à transis-
tors. Leurs caractéristiques de bruit sont identiques et de l’ordre du milli-
volt (R.M.S.). Ce bruit présente principalement des composantes de Fourier
en-dessous du kiloHertz et donc en-dessous de la fréquence de coupure à
gain unité de l’asservissement. Sachant qu’une perturbation introduite en
fin de boucle est réduite par le gain situé en amont, il est tout à fait lé-
gitime de négliger ces fluctuations de fréquence en boucle fermée. Par
contre, en boucle ouverte ces fluctuations sont totalement transmises.
2.3.4.2.8 Discussion
Récapitulons tout d’abord les résultats obtenus précédemment, à savoir:
- Bruit propre du détecteur
- Bruit de photons
- Bruit du préamplificateur
- Bruit d’amplitude du laser négligeable pour fmod20 kHz
- Bruit de la détection synchrone négligeable.
Ces résultats montrent donc qu’à partir d’une certaine puissance PoL
le bruit de photon deviendra prépondérant à la fois devant le bruit propre
du détecteur et du préamplificateur. Cette puissance PoL est telle que :
soit :
Par conséquent, dès que PL  20 03BCW le bruit de photons deviendra pré-
pondérant devant les autres sources de bruit.
Dans une situation expérimentale typique sur OsO4 ou SF6 la puissance
laser illuminant le détecteur est de l’ordre de 0,5 à 2 milliwatts et le
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bruit dominant est alors uniquement le bruit quantique ("shot-noise").
Partant de l’expression du signal de saturation faisant intervenir
le contraste C de la raie de saturation,
et la contribution du bruit de photons étant prépondérante.
nous en déduisons le rapport signal sur bruit S B
I1 est alors possible d’en déduire la limite de sensibilité de la
méthode de détection employée, soit :
Pour des conditions typiques où la puissance laser vaut 1 mW, le
rapport signal sur bruit attendu est alors de l’ordre de 5 x 106/0394f pour
un contraste de la raie de saturation de 4 % . En fait, à ce niveau de
puissance laser illuminant le détecteur, nous avons constaté une chute du
rendement de la photodiode. Pour conserver un rendement acceptable, il est
nécessaire de polariser le détecteur en inverse (jusqu’à quelques centaines
de millivolts). Cependant, il est maintenant bien établi que cette polari-
sation en inverse pour les détecteurs HgCdTe introduit un bruit supplémen-
taire en 1/f, dont la bande passante est directement proportionnelle à la
tension de polarisation [82 ] . Ce phénomène (bien plus faible pour les
détecteurs InSb, par exemple), est, à notre connaissance, encore mal expli-
qué en physique des semi-conducteurs. Il impose une limite à la tension en
inverse à appliquer.
Le montage électronique que nous avons mis au point est présenté sur
la Fig. 2.3.11 . Il utilise un amplificateur opérationnel OP 37 dont la
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tension de bruit ramenée à l’entrée est de l’ordre de 3 nV.Hz-1/2.
Le bruit Johnson produit par les résistances de polarisation est de
l’ordre de 4kT R 0394f soit 1,5 pA.Hz-1/2. Ces deux derniers bruits sont
très petits devant le bruit ramené à l’entrée associé au bruit de photons :
35 pA.Hz-1/2 (pour 1 mW).
Pour une puissance laser de 0,6 mW le rapport signal sur bruit expé-
rimental dans le cas de la détection de l’harmonique trois (où C = 1 à 2 %).
vaut :
Nous pouvons alors le comparer à la limite théorique fixée par le bruit
de photons, à savoir :
avec :
il vient :
Il est donc clair que la détection sur le laser de référence se fait
au niveau de la limite du bruit de photons,pour les raies intenses de SF6
ou OsO4 . Ceci signifie en outre, que la fréquence de détection choisie
(54 kHz) est suffisamment élevée pour sortir du bruit d’amplitude des lasers
à CO2. La formule 2.29 donne alors une estimation théorique pour la pureté
spectrale que l’on peut espérer atteindre dans ces conditions expérimentales :
soit
pour une largeur de raie de 100 kHz.
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Pour une bande passante à gain unité de ~1 kHz qui est celle de nos
asservissements après optimisation de la fonction de transfert de la boucle,
on déduit 03B4f ~ 18 Hz qui est de l’ordre de grandeur de la pureté spectrale
que nous avons obtenue (10 Hz) pour deux lasers stabilisés indépendamment
(voir le paragraphe 2.3.5).
Pour conclure ce paragraphe, notons que le facteur lié au contraste
de la raie de saturation, est un facteur essentiel qui a conduit certaines
équipes à placer le gaz absorbant dans la cavité d’un Fabry-Perot [83,69,84].
A 10 03BCm, A. CLAIRON au L.P.T.F. a obtenu des contrastes de l’ordre de 30%
avec un Fabry-Perot de 1 mètre de longueur, sur la molécule OsO4. La détec-
tion cependant se fait à très faible niveau de signal où la qualité du détec-
teur (D*), et du préamplificateur jouent un rôle essentiel.
2.3.4.3 Optimisation de la fonction de transfert du système asservi
A partir des fonctions de transfert des différents éléments de la boucle
(préamplificateur, détection synchrone, amplificateur haute-tension,....)
décrits au paragraphe 2.3.4.1 , nous avons construit un ensemble intégra-
teur et filtre de manière à produire une fonction de transfert globale présen-
tant une pente asymptotique dans le diagramme de Bode de - 9 dB/octave. Cette
pente assure en effet une stabilité inconditionnelle du système en boucle
fermée [ 75, 79].
Par ailleurs, les caractéristiques de bruit du signal d’erreur d’une
part, et du laser libre d’autre part, conduisent à une optimisation de la
bande passante de l’asservissement. En effet, celle-ci n’a pas lieu d’être
trop élevée, car la densité spectrale de bruit du signal d’erreur ne doit pas
venir détériorer la pureté spectrale à court terme du laser libre.
Les densités spectrales de bruit du laser libre, SL(f), et de la
référence, SR(f), (frange d’un Fabry-Perot , raie de saturation,...) peuvent
être évaluées à partir de l’analyse de Fourier du bruit de fréquence du laser
libre et de la référence, ou à partir de la variance d’Allan.
Considérons tout d’abord le laser libre. L’étude du paragraphe 2.2.3
a montré que pour des temps 03C4 inférieurs à 0,1 seconde, la variance d’Allan
des lasers libres (dont la définition est rappelée en Appendice (C )) était
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sensiblement constante et valait :
D’après l’appendice (C) , nous pouvons lui associer une densité
spectrale de bruit SL(f) qui correspond à un bruit de scintillement de
fréquence, soit :
D’autre part, nous pouvons évaluer la densité spectrale de bruit de
la référence SR(f).
Dans l’hypothèse d’un bruit blanc, de densité spectrale de puissance
N = (B 0394f) (W x Hz-1) à l’entrée du détecteur, qui peut représenter lebruit de photons, le bruit Johnson dans la résistance de charge du détecteur,
etc..., la densité spectrale des fluctuations relatives de fréquence de la
référence [80, 76] vaut :
SR(f) et SL(f) sont représentés schématiquement sur la Fig. 2.3.12.
Lorsque le laser est asservi la densité spectrale de bruit est sensi-
blement celle de SR(f) dans la bande passante de l’asservissement et
sensiblement celle du laser libre au-dessus de la bande passante.
Optimiser la densité spectrale de bruit du laser asservi revient donc
à choisir une fréquence de coupure à gain unité (fc) qui minimise la densité spec-
trale de bruit globale. Dans le modèle considéré,cette fréquence correspond
au point de croisement des deux densités spectrales : fC= fO [88].




Fig. 2.3.12 - Ces courbes représentent la densité spectrale de bruit du
laser libre (bruit en 1/f) et de la référence (bruit blanc). Le point
de croisement de ces deux courbes correspond à la fréquence fo . Nous
avons aussi représenté la densité spectrale de bruit du laser asservi,
calculée à partir d’un modèle classiquedans le cas d’une fonction de trans-
fert d’ordre 1 [88]. L’asservissement est alors caractérisé par sa fréquence
de coupure de gain unité fc . Optimiser cet asservissement consiste alors à
choisir fc de manière à minimiser la densité spectrale de bruit du laser asservi.
(a) fc = fo l’asservissement est optimum,
(b) fc &#x3C; fo le système ne corrige pas suffisamment les fluctuations lentes
du laser ( f &#x3C; fo),
(c) fc &#x3E; fo le système réinjecte du bruit de la référence aux fréquences
(f &#x3E; f ), d’après la référence [88].
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Lorsque fc &#x3E; fo , l’asservissement réinjecte du bruit aux fréquences
f &#x3E; fo d’où une détérioration de la pureté spectrale du laser asservi. Par
contre,si fc &#x3C; fo le système ne corrige pas suffisamment les fluctuations
de fréquence f &#x3C; fo. Cette étude est représentée sur la Fig. 2.3.12 , où
SA(f) représente la densité spectrale du laser asservi.
L’optimisation conduit donc à résoudre l’équation
soit :
La variance à court terme du laser libre L2 est de l’ordre de 5.10-12
et les conditions d’asservissement sur une raie de saturation étant les sui-
vantes :
Nous en déduisons :
Dans le modèle utilisé nous avons supposé que la fonction de transfert
de la boucle avait une bande passante très large et ce résultat fo = 10 kHz
n’est valable que dans le cas où cette bande passante est supérieure à 10 kHz.
En réalité, des facteurs tels que bande passante de détection synchrone,
résonance de céramique piézoélectrique, etc..., viennent imposer une fréquence
de coupure inférieure à fo. Par exemple l’oscillation de la boucle due à la
céramique piézoélectrique se situant vers 7 kHz, la fréquence de coupure opti-
male de l’asservissement se trouve ramenée vers quelques kiloHertz.
La boucle d’asservissement que nous venons de décrire était celle qui
concernait la stabilisation du laser L2 dans la cuve de référence. De la même
façon, le laser L1 illuminant la grande cuve, ou les lasers guides d’ondes
LG01, LG02 peuvent être stabilisés en fréquence sur les signaux de saturation
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provenant de la grande cuve.
La boucle d’asservissement est identique. Seules les caractéristiques
du signal d’erreur diffèrent; dans les conditions optimales de pression
(- 10-3Torr), d’intensité, et d’indice de modulation, la largeur n’est que
de 30 kHz avec la molécule OsO4 pour un rapport signal sur bruit comparable
à celui de la cuve de référence (500 000 dans 1 Hz de bande passante).
2.3.5 PERFORMANCES DES ASSERVISSEMENTS
Nous présenterons successivement les résultats concernant la stabilité
de fréquence des deux lasers conventionnels L1 et L2, puis la stabilité de
fréquence des lasers guides d’ondes.
2.3.5.1 Pureté spectrale des lasers asservis
La Fig. 2.3.13(a) présente le spectre de fréquence du battement entre L1
stabilisé sur une raie de saturation de la molécule OsO4, dans la grande cuve
et L2 stabilisé sur une raie de OsO4 dans la cuve de référence (dérivées
troisièmes des raies P(39) A21 et A32 voisines de 192OsO4). Cette figure démon-
tre une pureté spectrale pour ce battement notablement inférieure à la résolu-
tion de l’analyseur (30 Hz). La pureté spectrale de chaque laser peut
alors être estimée meilleure que la dizaine de Hertz.
L’analyse de cette pureté spectrale avec une meilleure résolution
(10 Hz, 1 Hz, ...) nécessiterait un temps de mesure de plusieurs minutes,
voire de plusieurs dizaines de minutes. Cette étude n’a pas été possible
à cause de lentes fluctuations de la fréquence de battement entre les deux
lasers ( ± 25 Hz sur plusieurs dizaines de minutes). Ces fluctuations de
fréquence provenaient essentiellement de lentes fluctuations du fond sur
lequel apparaît la raie de saturation, produites, par exemple, par une
variation de pression dans les cuves ou par la présence de franges d’inter-
férences parasites (lumière rétrodiffusée vers le laser par la lame 03BB/4 ou
par le filtre spatial, etc...). Ces franges d’interférences, très sensibles
à toute variation de chemin optique, affectent l’amplitude du signal
optique détecté. Ceci nous a conduit à utiliser des cuves en acier inoxy-
dable qui peuvent être dégazées à haute température, à monter quatre fenêtres
de grandes dimensions (Ø 50 mm) en ZnSe, traitées anti-reflets à 10,6 03BCm, et
à faire construire le filtre spatial en zérodur décrit au paragraphe 2.1.2.1.
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FIGURE 2.3.13
Spectres de battement (échelles verticales linéaires) :
(a) entre deux lasers à CO2 conventionnels asservis indépendamment sur des
résonances de saturation de OsO4. L’un des lasers est modulé en fréquenceà 15 kHz. Le second à 18 kHz. Les asservissements utilisent l’harmonique
trois des signaux de saturation à 45 kHz et 54 kHz. Résolution de l’ana-
lyseur de spectre : 30 Hz. Temps de balayage total : 1 minute.
(b) Mêmes conditions que (a), mais l’un des deux lasers conventionnels a été
remplacé par un laser guide d’ondes.
(c) Le laser guide d’ondes est verrouillé en phase sur un laser conventionnel :
résolution de l’analyseur de spectre : 1 Hz, temps de balayage total : 5
minutes. Le décalage électronique par boucle à verrouillage de phase assure
le transfert intégral de la pureté spectrale du laser de référence (- 10 Hz)
au laser guide d’ondes accordable.
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Le choix de la molécule 192OsO4 provient de ses nombreuses qualités
métrologiques [36, 37]. C’est une molécule lourde (M = 256), sans struc-
ture hyperfine (I = 0), présentant un effet de recul (14 Hz) et un effet
Doppler du second ordre (3 Hz) négligeables. Elle offre de plus, un grand
nombre de coïncidences avec les raies du laser à CO2 . Ces aspects métrolo-
giques seront détaillés au Chapitre 3 (paragraphe 3.6).
Le même ordre.de grandeur pour la pureté spectrale des lasers stabi-
lisés (- 10 Hz) a également été obtenu avec la molécule SF6 sur les raies
de la branche Q présentant une structure hyperfine serrée  3-4 kHz.
La Figure 2.3.13 (b) présente le spectre du battement entre L2 et le
laser guide d’ondes LGO 1 stabilisé dans les mêmes conditions sur une raie
de saturation de 192OsO4 dans la grande cuve. Cette figure montre qu’il
est possible d’obtenir une pureté spectrale de l’ordre de 30 Hz pour un
laser guide d’ondes stabilisé.
2.3.5.2 La variance d’Allan des lasers asservis
La stabilité à moyen et à long terme des lasers asservis est commodé-
ment décrite par la variance d’Allan de la fréquence du battement entre deux
lasers asservis indépendamment en fréquence.
La Figure 2.3.14 (a) présente la variance d’Allan de l’un des lasers à
CO2 conventionnels lorsqu’il est asservi sur l’harmonique 3 d’une résonance
de saturation de la molécule OsO4 (3f = 4 kHz). Cette variance est déduite
de la variance du battement entre les deux lasers conventionnels asservis
dans des conditions identiques, en divisant par 2.
Les mesures de la Figure 2.3.14 (a) sont sensiblement alignées sur une
droite de pente - 1/2, qui correspond à un bruit blanc de fréquence (Appen-
dice (C)). L’hypothèse d’un bruit blanc de fréquence pour le spectre de bruit
de la référence (Fig. 2.3.12) se trouve ainsi confirmée. La meilleure variance
obtenue actuellement atteint 4 x 10-14 pour T = 30 secondes (soit sensiblement
1 Hz à 30 THz).
Si l’un des lasers conventionnels est remplacé par un laser guide
d’ondes, nous obtenons la variance de la Figure 2.3.14 (b), lorsque ce dernier
est asservi sur l’harmonique 3 d’une résonance de saturation de SF6 (3f = 3 kHz).
L’allure de la courbe de variance est similaire à la précédente à une décade
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FIGURE 2.3.14 (a)
Variances d’ALLAN de lasers à CO2 et à N2O libres ou stabilisés en fréquence
Lorsque les deux lasers sont supposés identiques, la variance (03C322,T,T)) de
chaque laser est la variance de leur fréquence de battement divisée par 2.
(Noter que 03C3 (2,T,T) est présentée en (a) et (c)).
Lorsqu’un laser est beaucoup plus stable que l’autre,(b), la variance présentée
est la variance de leur fréquence de battement.
(a) Laser à CO2 conventionnel : L1 ou L2.
La pureté spectrale à court terme du laser libre est de l’ordre de quelques
centaines de Hz.
Lorsqu’il est asservi en fréquence sur l’harmonique 3 d’une résonance de satura-
tion de la molécule OsO4 (3f = 4 kHz), la variance d’Allan atteint 4x 10-14 soit
~ 1 Hz pour T = 30 s.
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FIGURE 2.3.14 (b)
Laser à CO2 guide d’ondes : LGO 1.
La pureté spectrale à court terme du laser guide d’ondes libre est de l’ordre de
quelques kHz. Lorsqu’il est asservi en fréquence sur l’harmonique 3 d’une réso-
nance de saturation de la molécule SF6 (3f = 3 kHz), la variance d’Allan atteint
3x 10-13 pour T compris entre 2 et 10 s , soit une amélioration de plus de quatre
ordres de grandeur par rapport au laser libre.
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FIGURE 2.3.14 (c)
(c) Laser à N2O, conventionnel : L1 ou L2
La pureté spectrale à court terme du laser libre est de l’ordre de quelques kHz.
Lorsqu’il est asservi en fréquence sur l’harmonique 1 d’une résonance de
saturation de SF6, (f = 8 kHz), la variance d’Allan atteint 5x 10-13 pour Tde l’ordre de 2 s.
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près. Un palier de scintillation de fréquence,à 3-4 x 10-13, est atteint
pour des temps compris entre 1 et 10 s, ce qui représente une amélioration
de plus de quatre ordres de grandeur par rapport au laser libre.
La remontée de la courbe de la variance pour T &#x3E; 10 s s’explique par
de lentes variations de pression dans l’une des cuves d’absorption.
Enfin, la Figure 2.3.14 (c) présente la variance d’Allan d’un laser
à N2O conventionnel libre ou asservi. Cette variance est sensiblement dix
fois moins bonne que la variance des lasers à CO2 conventionnels. Dans
cette expérience, l’un des lasers à N2O n’était asservi que sur l’harmonique
1 (f = 8 kHz) d’une résonance de saturation de SF6, ce qui explique la
remontée (pente + 1) de la variance pour les temps supérieurs à 2 s (Dérives
lentes de fréquence). Pour un laser à N2O, cette variance atteint 5 x 10-13
pour T de l’ordre de 2 s.
2.3.5.3 Discussion
Cet ensemble de résultats se situe au tout premier plan mondial actuel-
lement pour les lasers à CO2 [31, 32] et n’est approché que par les techni-
ques très sophistiquées de modulation à haute fréquence, dans le domaine du
visible. Au laboratoire, G. CAMY a ainsi obtenu une pureté spectrale de
l’ordre de 300 Hz avec un laser à argon [88] .Au J.I.L.A., J.L. HALL et Léo
HOLLBERG ont obtenu une pureté spectrale de l’ordre de 100 Hz pour des lasers
à colorants dans le visible [77, 89] .Les auteurs de la référence [90] pré-
sentent également un spectre de battement calculé par transformée de Fourier
à partir de l’enregistrement de la fréquence de battement zéro entre deux
lasers He-Ne stabilisés sur la raie F(2)2 du méthane à 3,39 03BCm. Ce spectre
s’étend sur une dizaine de Hz et présente une partie étroite que les auteurs
estiment à 0,07 Hz (voir aussi [102] ).
Outre l’intérêt fondamental que présente la recherche des limites de
la pureté spectrale que l’on peut conférer à un laser, les lasers très stables
présentent un grand intérêt pour l’interférométrie à grande distance et pour
les lidars à longue portée, qui nécessitent de grandes longueurs de cohérence.
La pureté spectrale de 10 Hz des lasers à CO2 stabilisés leur confère une
longueur de cohérence de l’ordre de 30 000 Km.
Ces lidars trouvent une application dans la trajectographie des engins
balistiques ou dans la reconnaissance de forme de satellites à l’intérieur de
la limite de diffraction. Un système américain de ce type (radar infrarouge
cohérent à bande étroite, baptisé Firepond) a déjà permis d’obtenir des pseudo-
images de satellites à 6 000 Km de distance .
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Le fait de pouvoir stabiliser avec la même précision un
laser guide d’ondes présentant une largeur de plage d’émission de l’ordre
du GigaHertz (décalages Doppler typiques d’engins spatiaux) devrait avoir
d’importantes applications en télécommunications spatiales.
Les applications des lasers très stables en physique fondamentale
sont également très nombreuses; il est évident que l’observation de transi-
tions très étroites en absorption saturée ou en franges de Ramsey passe par
une excellente pureté spectrale des lasers. De même,la métrologie des fré-
quences et des longueurs a déjà considérablement bénéficié des possibilités
ouvertes par les lasers stabilisés en fréquence. Nous reviendrons sur ce
point au Chapitre 3 (paragraphe 3.6).
Enfin, notons que le nouveau système de cuves de référence que nous
avons monté fin 1983 devrait nous permettre d’approcher le Hz pour la
pureté spectrale d’un laser à CO2 asservi en fréquence.
2.4 LA BOUCLE DE DÉCALAGE EN FRÉQUENCE PAR VERROUILLAGE EN PHASE [31]
Nous avons montré au paragraphe précédent qu’il était possible de réa-
liser une source laser CO2 stabilisée en fréquence, présentant non seulement
une très bonne stabilité à court terme (pureté spectrale meilleure que 10 Hz),
mais aussi une remarquable stabilité à long terme (03C3  10-13 pour 1s  03C4 
quelques minutes). L’étape suivante, qui permettra de sonder des structures
moléculaires à ultra haute résolution consiste alors à rendre accordable une
telle source en lui conservant toutes ces qualités. Pour ce faire, un second
laser à CO2, de type conventionnel ou guide d’ondes, est décalé en fréquence
par rapport au laser de référence grâce à une boucle de verrouillage en phase.
Le grand avantage d’utiliser un laser guide d’ondes est de rendre accor-
dable cette source, sur plus de 500 MHz autour de chaque raie de vibration-
rotation de CO2 .
Les fondements de cette technique de stabilisation de fréquence avec un
décalage de fréquence ajustable remontent aux travaux de R.L. BARGER et J.L.
HALL en 1969 sur le méthane [4] .
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L’idée fondamentale est d’utiliser la fréquence de battement vb entre
les deux lasers pour la comparer à une fréquence très stable (vr) mais
ajustable d’un synthétiseur radiofréquence. La comparaison des fréquences
s’effectuait à l’aide de convertisseurs fréquence-tension produisant un
signal d’erreur proportionnel à vb-vr . Ce signal d’erreur, après intégra-
tion,vient commander la longueur du laser décalé en fréquence de façon à
assurer 03BDb = vr . Malheureusement, un convertisseur fréquence-tension pré-
sente le plus souvent des dérives thermiques qui sont un obstacle à l’obten-
tion d’une haute précision.
Par ailleurs, les boucles à verrouillage de phase étaient assez répan-
dues dans le domaine des radiofréquences et micro-ondes. Ce n’est que depuis
une quinzaine d’années, avec le développement spectaculaire des synthèses de
fréquence pour la réalisation d’horloges optiques que cette technique de
verrouillage en phase a été étendue aux lasers. C’est ainsi que Ch. BORDE et
J.L. HALL ont pu observer le doublet de recul du méthane à 3,39 03BCm avec une
largeur de raie de 1 kHz [98, 99 ] .
Au laboratoire, nous avons montré qu’il était possible de verrouiller
en phase un laser CO2 conventionnel sur un autre laser CO2 conventionnel
(plage d’accord 100 MHz). Puis un laser guide d’ondes a été verrouillé en phase
sur un laser conventionnel, sur les 550 MHz de sa plage d’oscillation en
fréquence [31 ]. Cette technique assure une "recopie parfaite" de la stabilité
de fréquence du laser de référence, sur le laser décalé.
Voyons un peu plus en détail le principe d’une telle boucle de phase.
Le schéma de principe est représenté Fig.2.4.1 .
D’une manière générale la tension de sortie d’un générateur de fréquence
(V.C.O.)* s’écrit :
où 03B5(t) et ~(t) représentent respectivement les fluctuations d’amplitude
et de phase du signal V(t).
Dans la plupart des cas, les fluctuations d’amplitude peuvent être né-
gligées.
03C8(t) = 203C003BDot+~(t) représente la phase instantanée et la fréquence
instantanée s’écrit :
*V.C.O. : oscillateur commandé en tension.
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Un simple discriminateur de fréquence (raie d’absorption d’une espèce
atomique ou moléculaire, convertisseur fréquence-tension, ...) produira un
signal de sortie proportionnel à l’écart de fréquence entre la fréquence de
référence vréf. et la fréquence instantanée 03BD(t) :
Un système asservi pourra alors assurer la condition vo = 03BDref sou-
haitée avec un signal d’erreur proportionnel à
Un discriminateur de phase, lui, produira un signal d’erreur propor-
tionnel à la différence des phases instantanées, [203C003BDot + ~(t) ] 
[203C003BDreft + ~ref (t)] .
Lorsque la boucle d’asservissement sera fermée, cette différence sera
maintenue constante, de sorte que l’on aura simultanément vo= vref et
~ - ~ref= cte.
La comparaison de phase peut se faire avec un mélangeur équilibré ou
avec des circuits logiques. On trouvera dans les thèses de B. DAHMANI et de
A. FILIMON du L.P.T.F. une étude détaillée de divers comparateurs de phase,
portant sur leurs propriétés de bruit de phase et de linéarité vis-à-vis
d’une rampe de phase [100, 101] .
Le circuit que nous avons retenu est un comparateur phase-fréquence
MOTOROLA 4044 en logique TTL dont le schéma de principe est donné Fig. 2.4.2 .
Sa fonction est celle d’un ou exclusif avec changement de signe et sortie
différentielle suivant qu’il y a avance ou retard de phase. Sa fonction de
transfert présente une pente mesurée de 0,5 Volt /radian [101 ] et on no-
tera une non-linéarité au voisinage de la fréquence nulle qui provient du
temps de propagation du signal. Ceci, qui n’est actuellement pas une limita-
tion dans notre montage, pourrait être évité en utilisant des circuits ECL,
dix fois plus rapides, comme il est montré dans la référence [101 ].
Les discontinuités aux points A et B, lors du basculement du mode
fréquence au mode phase devront être évitées en boucle fermée, car elles
138
FIGURE 2.4.2
Fonctionnement du comparateur de phase-fréquence
et caractéristique du comparateur utilisé (logique TTL). Réf. [101].
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induisent une fluctuation de fréquence notable au cours de leur franchisse-
ment. Les excursions de phase en boucle fermée seront limitées à la région
]A,B[ , par une division suffisante de la fréquence de battement, qui ré-
duira l’excursion de phase correspondante.
Ces idées intuitives peuvent être formalisées plus rigoureusement à
l’aide du formalisme des fonctions de transfert [75,184] .Dans le cas général,le
schéma de principe d’une boucle à verrouillage de phase est celui de la Fig.
2.4.3. En boucle ouverte, la fonction de transfert s’écrit :
2022Le terme 1 j03C9 provient de l’utilisation d’un comparateur de phase qui
fournit une tension V03C8(j03C9) telle que
où K03C8 est le gain du comparateur en V/rad.. La fréquence instantanée étant
la dérivée temporelle de la phase, les transformées de Fourier sont liées par
la relation :
2022Le terme 1 n provient de l’introduction d’un diviseur dans la boucle
de retour.
2022KV est la sensibilité (en V/Hz) de la commande de l’oscillateur
commandé en tension (V.C.0).
2022A (j03C9) est la fonction de transfert globale située entre le comparateur
de phase et l’oscillateur (filtre, intégrateur,amplificateur...).
La fonction de transfert en boucle fermée s’écrit alors :
Cette expression nous montre que pour 03C9 tendant vers 0, vc = n03BDr.
L’erreur statique sur la fréquence vc est nulle. Le comparateur de phase




Cette figure représente les fluctuations de fréquence ainsi que les fonctions
de transfert dans une boucle à verrouillage de phase [75,184].
FIGURE 2.4.4
Schéma électronique de l’intégrateur qui, associé au comparateur de phase,
assure une fonction de transfert du deuxième ordre pour les basses fréquences
(03C9 &#x3C; 1/03C42). Afin d’assurer la stabilité conditionnelle de l’asservissement,
la pente n’est que de -1 au voisinage de la fréquence de coupure à gain unité
(fc &#x3E; 1/03C42).
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Les fluctuations de fréquence de l’oscillateur sont représentées
par le terme 039403BDL(j03C9), ce qui nous conduit à l’expression donnant les
perturbations 039403BDC(j03C9) du système asservi :
soit :
L’examen de cette formule montre que :
2022Aux basses fréquences 039403BDC(j03C9) ~ n039403BDr(j C9), les fluctuations de fré-
quence du système asservi sont celles de la référence.
2022Aux fréquences élevées 039403BDC(j03C9) = 039403BDL(j03C9) on retrouve les fluctuations
de fréquence de l’oscillateur libre.
Dans notre cas, il s’agit d’asservir en phase un laser accordable sur
un laser de référence avec un décalage de fréquence obtenu à l’aide d’un
synthétiseur radio-fréquence très stable. Le montage utilisé est celui de la
figure 2.4.5. A condition de considérer comme grandeur de référence l’horloge
à 1/m MHz et comme grandeur de sortie v = vRF - vb , on retrouve le modèle
classique d’une boucle à verrouillage de phase que nous venons de décrire
(Fig. 2.4.3).
Le comparateur de phase fréquence est suivi d’un intégrateur avec avance
de phase utilisant un amplificateur opérationnel et assurant une fonction de
transfert globale du 2ème ordre (Fig. 2.4.4 ). La valeur de 03C42 a été ajustée
de manière à obtenir une stabilité conditionnelle en boucle fermée. Le signal
d’erreur intégré est alors envoyé à la fois sur la céramique rapide (directe-
ment pour compenser les fluctuations hautes fréquences), et sur la céramique
lente (après une nouvelle intégration)pour corriger les fluctuations basses
fréquences . Le schéma complet est donné Figure 2.4.5.
La fréquence de coupure à gain unité de la boucle de phase est de quel-
ques kHz, le gain statique étant supérieur à 40 dB.
L’optimisation de la fonction de transfert et de la fréquence de coupure
à gain unité a été effectuée en suivant la même procédure que celle décrite




Nous présentons sur la Fig. 2.3.13 (c)(p.128) le spectre du battement
entre la fréquence du laser de référence et la fréquence d’un laser guide
d’ondes verrouillé en phase sur ce même laser de référence. Cette analyse spec-
trale démontre que la qualité de la recopie à court terme de la boucle de ver-
rouillage en phase est meilleure que le Hz. Nous pouvons donc affirmer que
les caractéristiques spectrales du laser de référence sont intégralement
transférées au laser guide d’ondes. Le dernier point est alors de s’assurer
que le synthétiseur utilisé comme référence de fréquence accordable ne pré-
sente pas de dérives de fréquence à long terme. La source radiofréquence
utilisée est la combinaison d’un générateur de fréquence HP 8640B (0-500 MHz)
verrouillé en phase (039403BD 03BD &#x3C; 5 x 10-8/h) et d’un synthétiseur balayable en
fréquence HP 3325 A (0-60 MHz) (039403BD 03BD  5 x 10-8/h), qui garantissent une sta-
bilité meilleure que quelques Hz sur plusieurs heures. Cette référence ne
sera donc en aucun cas une cause d’incertitude dans l’enregistrement des
spectres de saturation à ultra haute résolution.
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2.5 LE PILOTAGE DE L’EXPÉRIENCE PAR ORDINATEUR
La combinaison de la stabilité intrinsèque des lasers à gaz CO2 ou
N2O et la construction de boucles d’asservissement en fréquence très stables
nous conduisent à ne plus intervenir sur les lasers, si ce n’est par l’élec-
tronique de commande. Dès lors l’expérience devient pilotable depuis la pièce
d’électronique, ce qui réduit au minimum le bruit, les courants d’air,...,
dans l’environnement de l’expérience. La réalisation d’asservissements stables
sur plusieurs heures autorise alors une commande informatique de l’expérience.
L’acquisition (progressive) de matériels Hewlett-Packard tels que générateur
de fréquence, synthétiseur, fréquencemètre, voltmètre digital, possédant une
porte BUS IEEE nous ont conduit tout naturellement à acquérir un micro-ordi-
nateur Hewlett-Packard HP 9826. La compatibilité totale de tous ces matériels
a réduit au minimum le temps de réalisation des programmes informatiques et
par conséquent de non-utilisation du spectromètre.
La commande du spectromètre se fait à partir du programme "ACCU 3"
(écrit en BASIC) dont un schéma bloc-diagramme a été représenté Fig.2.5.1. Le
principe consiste à piloter la fréquence du synthétiseur, qui pilote donc la
fréquence du laser décalé, et à enregistrer simultanément le signal d’absorp-
tion provenant de la grande cuve, grâce au voltmètre digital. Le fréquence-
mètre, lui, servant à mesurer la position des spectres par rapport au laser
de référence. La très grande stabilité des asservissements permet alors
d’accumuler les données sur plusieurs balayages sans dérives notables de
fréquence qui détérioreraient la résolution des spectres. Pour des transitions
très faibles, des enregistrements de durée supérieure à une heure ont été
réalisés.
Voyons un peu plus en détails les diverses parties du programme.
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- Entrée des paramètres
ETAT DES DONNEES :
FREQUENCE DU GENE. (kHz) : 220000
PUISSANCE DU SYNT. (dBm) : 0
FREO. CENT. DU SYNT. (kHz) : 12500
PAS EN FREQUENCE (kHz) : .1
NOMBRE DE PAS : 500
NOMBRE D ACCUMULATIONS : 10
RETARD DU VOLTMETRE (mS) : 30
ECHELLE DU COMPTEUR (FREQ.A OU C) : A
RESOLUTION DU COMPTEUR (Hz) : 1
Le programme permet donc de choisir la fréquence centrale de la tran-
sition ainsi que la plage sur laquelle le balayage est désiré grâce au
nombre de pas et à l’intervalle de fréquence entre deux pas . Par commodité
le nombre maximum de pas a été limité à 1000. Le temps minimum par point est
de l’ordre de 20 à 40 ms, essentiellement limité par l’interface IEEE, et
l’écriture en BASIC du programme. Ceci n’est pas une limitation dans notre
cas, car d’une part les asservissements sont très stables, et d’autre part,
les dérives du laser de référence n’excèdent pas quelques dizaines de Hertz
sur des temps d’intégration de plusieurs minutes.
Selon le type de transitions moléculaires nous avons réalisé des ba-
layages qui peuvent s’étendre de quelques kHz jusqu’à plusieurs MHz. La
stabilité de la boucle de phase permet de ne compter la fréquence (avec une
résolution de 1 Hz) qu’en début et fin de spectre. Ceci permet non seulement
de connaître avec précision la fréquence de battement, mais constitue aussi
un test pour s’assurer que le système reste correctement asservi. Le volt-
mètre digital n’est autre qu’un convertisseur analogique digital qui permet
de transférer les données sortant de la détection synchrone sur l’ordinateur.
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La présence d’un temps de retard sur ce voltmètre digital permet d’ajuster
le temps de balayage à la constante de temps de la détection synchrone. Le
choix du nombre de balayages permet d’utiliser l’ordinateur comme accumu-
lateur de données. L’accumulation des données se fait automatiquement après
la prise de données tout en conservant les données brutes. Il a été possi-
ble par exemple, de comparer le premier balayage et le dernier afin de
s’assurer de la parfaite superposition des spectres et donc de l’absence
de dérives du laser de référence sur le temps d’accumulation choisi.
- Prise de données
MODE DE FONCTIONNEMENT: FAIRE:
BALAYAGES EN RAFALE
RAPIDE MAIS INVISIBLE ********* 0
BALAYAGES INDIVIDUELS
CHOIX APRES BALAYAGE &#x3E; ********** 1
PASSAGE MODE IND. -- RAFALE ****** 2
VISUALISATION PROGRESSIVE
DE L’ACCUMULATION ******* 3
4400 ’
4410 ’ BALAYAGE AVEC PRISE DE DONNEES
4420 ’
4430 FOR I=1 TO Npas+1
4440 Ff=Fsyn1+Fpas*I
4450 OUTPUT @Fsyn USING 1550:Ff
4460 WAIT .001
4470 TRIGGER 724
4480 ENTER 724;Vr (K, I)
4490 NEXT I
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Plusieurs options sont offertes, à savoir :
Visualisation et sélection de chacun des balayages au fur et à
mesure de la prise de données.
Accumulation en rafale sans visualisation afin de minimiser le
temps d’accumulation.
Visualisation de l’accumulation en temps réel.
Dans tous les cas les données brutes sont conservées pour un traitement
ultérieur des données.
- Traitement des données
Il est toujours possible de visualiser chacun des balayages un à un
et d’opérer une sélection sur chacun des balayages.
Une fois cette sélection réalisée, nous sommes alors en mesure d’accu-
muler les données pour obtenir le spectre final. Un programme de tracé de courbe
donne alors la version définitive du spectre (Fig. 2.5.2) en indiquant les
paramètres essentiels de la transition. Tout d’abord, fréquence initiale et
finale du balayage, ainsi que le nombre de balayages et le temps de chacun
des balayages. Une flèche (---- &#x3E; ou &#x3C; ----) indique le sens croissant des
fréquences et permet à l’aide des fréquences initiale et finale de situer
la position de la transition par rapport au laser de référence. Enfin, la
dernière ligne indique le nom du fichier dans lequel est stocké le spectre,
ainsi que la date et l’heure de l’enregistrement.
- Stockage des données 
Une unité de disquette incorporée au micro-ordinateur permet de stocker
instantanément les données ainsi que tous les paramètres propres à la tran-
sition étudiée. Le nom de code de chaque fichier permet de reconnaître immé-
diatement la transition. La Fig. 2.5.2 montre le spectre P33F2502 où
P33 indique la transition de vibration-rotation P(33), de SF6
F25 représentation irréductible F52,
02 spectre n° 2.
Un listing du programme utilisé est donné dans l’Appendice E .
Nous avons aussi utilisé ce micro-ordinateur relié au fréquencemètre
pour mesurer les variances d’Allan de deux quelconques des lasers asservis
indépendamment sur deux raies de saturation.
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2,6 LE MONTAGE OPTIQUE DE LA GRANDE CUVE D’ABSORPTION
En dépit des nombreux travaux théoriques sur les franges de Ramsey,dans
le domaine optique [17-18,103-106] la voie franges de Ramsey en cuve n’avait
été que très peu explorée avant 1980. Seul J.C. BERGQUIST avait effectué
une démonstration de principe en réalisant une triple onde stationnaire à
partir d’un faisceau unique agrandi et un système de diaphragmes circulaires.
Il obtint un intervalle entre franges de 35 kHz à 3,39 03BCm sur le méthane
[ 19 ]. Le montage optique que nous avons retenu en 1980 et monté en 1981
utilise la géométrie des trois ondes stationnaires parallèles car nous n’avions
pas encore eu l’idée d’utiliser quatre ondes progressives [25-28] .
Nous souhaitions concilier deux objectifs complémentaires.
1) - tenter d’observer des franges de Ramsey à ultra-haute résolution
(60 Hz de demi-largeur sur 0s04), la plus haute résolution autorisée par le
diamètre de la cuve d’absorption (70 cm);
2) - grâce à la très bonne planéité des fronts d’onde et au triple
trajet nécessaires aux franges de Ramsey, des signaux de saturation de largeur
inférieure au kHz (HWHM) devaient également pouvoir être observés pour des mo-
lécules lourdes telles que SF6 ou 0s04. Cette largeur étant principalement
limitée par le temps de transit que mettent les molécules à traverser le fais-
ceau laser [40].
Début 1984, seul l’objectif n° 2 a été atteint et nous tenterons
d’expliquer en détail les raisons de l’échec de l’objectif n° 1 avec le mon-
tage existant actuellement.
Les molécules participant au signal de franges de Ramsey devant croiser
les 3 zones de champ, des faisceaux de grand diamètre doivent être utilisés
de façon à garder un angle solide raisonnable. La propagation d’un faisceau
gaussien sur un trajet de l’ordre de 100 m, impose d’autre part une limite
inférieure au diamètre du faisceau (2 w ), si l’on veut garder une courbure
faible pour les fronts d’ondes dans chaque zone de champ. Enfin la condition
de phase impose un parallélisme des faisceaux de l’ordre de quelques 10-6
radian pour la région spectrale de 10 03BCm, et ceci quelle que soit la direc-
tion du faisceau laser incident.
Le montage optique retenu est présenté sur la Fig. 2.6.1. C’est une
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extension du montage utilisé par R.L. BARGER sur le calcium à 657nm
[107]. L’onde stationnaire repliée possède un diamètre de 11 cm, un
espacement 2L = 54 cm entre centres des zones extrêmes, et une cour-
bure de l’ordre de 900 m . L’élément optique, clé de ce montage, est
un coin de cube creux doré de grandes dimensions (jusqu’à 18 cm de
côté) et de très haute qualité optique [30 ]. Les faces ont une pla-
néité de 03BB/10 dans le visible et sont perpendiculaires entre elles à
1" d’arc près (5 x 10-6 radian ). Après dorure, les arêtes sont qua-
siment invisibles et n’introduisent donc pas de diffraction parasite.
Ces trièdres rétroréflecteurs sont obtenus par adhérence moléculaire,
(ou "contact optique") de trois plaques de zérodur d’épaisseur 30 mm.
Les plus grands d’entre eux sont de fabrication SOPTEL. Tous les autres
(au nombre de 4) ont été réalisés dans l’atelier d’optique du Labora-
toire par C. PICART.
Ces trièdres assurent un parallélisme rigoureux entre le faisceau
réfléchi et le faisceau incident quelles que soient les fluctuations
angulaires du faisceau incident. Les miroirs plans (3) (4) (6) (7) sur
la Fig. 2.6.1, de dimensions 150 x 110 x 30 mm en borosilicate, ont été
polis à 03BB/10 dans le visible, puis dorés.
Les deux structures rétroréfléchissantes (2,3,4,8) et (5,6,7,1)
sont placées à l’intérieur de la cuve d’absorption et séparées par
18 mètres. Les éléments optiques sont montés sur des blocs en alumi-
nium massifs (150 Kg), rigidement fixés à des barres en invar de dia-
mètre 4 cm, qui définissent l’espacement entre les faisceaux (L) et
qui réduisent les dérives thermiques de phase entre les trois zones
d’interaction. Les supports des coins de cube et des miroirs plans ont
été conçus de façon à minimiser les contraintes mécaniques qui dété-
riorent la planéité de l’optique. Cette planéité a été contrôlée systé-
matiquement à l’aide de l’interféromètre décrit plus loin. Les miroirs
plans à 45° (3) et (7) reposent en particulier sur un très grand nombre
de fines lamelles d’épaisseur(1,5 mm), souples, découpées en créneaux
dans la masse du support d’aluminium, de façon à minimiser l’influence
des dilatations thermiques de l’aluminium.
Une modulation de phase de l’un des faisceaux peut être effectuée
grâce à trois céramiques piézoélectriques situées sur les trois points
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FIGURE 2.6.2
Optique d’entrée du faisceau dans la grande cuve
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de contacts du coin de cube n° 2; un déplacement de 03BB/2 soit 5 03BCm est obtenu
par un voltage de 1600 Volts. Le miroir 4 est également monté sur une céramique
piézoélectrique, pour faire un réglage fin de la phase relative des faisceaux.
Pour le réglage final du parallélisme entre les faisceaux, les miroirs 3
et 7 sont ajustables par déformation métallique de trois anneaux d’acier
inoxydable collés dans la masse du support en aluminium de chaque miroir.
Le réglage de l’ensemble du montage optique a nécessité les étapes
suivantes :
1) - Construction d’un interféromètre de Michelson modifié par
l’adjonction d’un coin de cube et d’un miroir de mercure [30 ]. Son ouverture
est de 70 mm.
2) - Réglage, à l’aide de cet interféromètre, du parallélisme des
faisceaux (I) et (III), par ajustement du miroir (3), ajustement qui doit
rester stable dans le temps pour toute la durée de l’expérience : plusieurs
années. De la même façon, réglage du parallélisme des faisceaux (III) et
(II) par ajustement "définitif" du miroir (7). Ces réglages se font à l’aide
d’un laser He-Ne à 6328 Å .
3) - Réglage de l’optique d’entrée de ce système. Le faisceau infra-
rouge est agrandi et positionné convenablement sur la parabole (1) de la
Fig. 2.6.2 . La géométrie du faisceau est mesurée à diverses distances à
l’aide d’un détecteur mobile.
4) - Insertion des blocs optiques (A) et (B) dans la cuve d’absorption
et translations verticales et horizontales de ces blocs, de façon à super-
poser spatialement les faisceaux aller et retour.
2.6.1 L’INTERFEROMETRE DE MICHELSON MODIFIE (I.M.M.)
C’est un interféromètre mobile, destiné à fournir deux ou trois fais-
ceaux parallèles à quelques 10-6 radian près, ces faisceaux étant séparés
spatialement de la distance entre zones pour les franges : L = 27 cm. En
venant alors placer les blocs optiques (A) ou (B) en face de l’interféro-
mètre, il sera possible d’ajuster les miroirs (3) et (7) de façon à obtenir
une frange d’interférence "plate" entre les faisceaux du Michelson et les
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faisceaux passant dans l’optique des blocs. Les faisceaux entrant et sor-
tant des blocs optiques seront alors dits parallèles à une fraction de
frange d’interférence près.
Cet interféromètre, présenté sur la Fig. 2.6.3 est similaire à celui
développé par R.L. BARGER pour ses expériences à très haute résolution sur
le calcium dans le visible [22,107]. Il possède cependant un coin de cube
rétroréflecteur à la place d’un oeil de chat et une optique de diamètre
beaucoup plus important : 70 mm. Il comporte six séparatrices, un miroir
de mercure et un coin de cube.
L’originalité de cet interféromètre réside dans l’utilisation d’un
coin de cube (ou d’un oeil de chat) à la place de l’un des miroirs plans
de l’interféromètre de Michelson, ce qui lui confère une sensibilité inter-
férométrique aux déviations angulaires. Ceci est illustré sur la Fig. 2.6.4
(a) et (b).
Alors que l’interféromètre de Michelson n’est pas sensible à un
petit changement angulaire 03B403B8 du faisceau incident (les faisceaux réfléchis
par les deux bras tournent du même angle 03B403B8), l’interféromètre de Michelson
modifié (I.M.M.) présente une sensibilité angulaire proportionnelle à 2 03B403B8.
Le système de franges de l’I.M.M. est donc sensible à l’angle d’incidence
et de très faibles déviations angulaires peuvent ainsi être mesurées. A
titre d’exemple, une sensibilité de 10-11 radian pour une seconde d’inté-
gration a été obtenue par R.L. BARGER à l’aide d’un tel interféromètre muni
d’une diode à quatre quadrants détectant une non-uniformité des franges
dans deux directions orthogonales.
L’étude et la stabilisation des fluctuations angulaires d’un faisceau
laser est un sujet de recherche, encore très peu exploré, que nous avons
entrepris.
L’interféromètre que nous avons développé utilise un laser He-Ne à
6328 A de quelques 5 à 10 mW, rendu monomode par un étalon Fabry-Perot
intracavité. Un filtre spatial de diamètre 30 03BCm, au foyer d’une parabole
de focale 2,6 m fournit un faisceau de diamètre 70 mm dont le front
d’onde est plan à mieux que 03BB/10 dans le visible et dont la direction sera
supposée stable pendant toute la procédure de réglage de l’interféromètre
(environ une heure par expérience).
Les six séparatrices Sj(i = 1,6)de diamètre 150 mm, en borosilicate,
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FIGURE 2.6.4 - Sensibilité angulaire de l’interféromètre de Michelson avec un coinde cube. Le système de franges est sensible à 203B403B8 par opposition à l’interféro-mètre de Michelson classique où les franges sont insensibles au décalage angulairedu faisceau d’entrée
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à faces parallèles, traitées sur la face avant pour obtenir un coefficient
de réflexion de l’ordre de 30% , antireflets sur la face arrière (S6 n’est
qu’une séparatrice de compensation de hauteur) et le coin de cube, sont
montés sur une plate-forme (80 cm x 50cm) d’épaisseur 30 mm orientable
suivant trois directions perpendiculaires à l’aide de quatre vis micromé-
triques. Cette plate-forme repose sur une seconde plaque d’aluminium qui
permet, par roulement sur un ensemble de billes, le déplacement de l’ensemble:
positions P1 , P2, P3 sur la Fig. 2.6.3. Le miroir de mercure repose sur
cette plaque. Il est essentiel que ce déplacement soit suffisamment doux
pour ne pas dérégler l’ajustement interférométrique des séparatrices de
l’I.M.M.. L’ensemble de l’interféromètre se déplace sur une plaque massive
d’aluminium scellée dans la dalle en béton qui supporte l’expérience, et
indépendante du reste de l’optique (miroir de référence et faisceau laser
agrandi).
Les séparatrices S2 , S3, S5 sont montées sans contrainte dans des
supports Micro-contrôle à vis différentielles. Nous avons vérifié que la
dérive de ces vis n’était pas supérieure à quatre franges par 24 heures.
La planéité optique des six séparatrices après traitement varie entre
1/4 de frange, et 1/2 frange, sur 8 cm de diamètre, suivant les exemplaires.
Le miroir de mercure de diamètre 10 cm sert de référence de verticale.
L’influence de la courbure terrestre sur la surface libre du mercure est
de l’ordre de 2 x 10-9 radian et donc tout à fait négligeable dans nos ex-
périences.
La très grande sensibilité aux vibrations du mercure a été extrêmement
réduite par l’utilisation d’un récipient en plomb qui "mouille" le mercure et
dont le fond est gravé de nombreuses petites alvéoles qui atténuent les
ondes se propageant à la surface du liquide.
Le coin de cube rétroréflecteur doré a une ouverture de 80 mm environ
et présente une planéité d’environ une frange sur toute son ouverture (soit
7 x 10-6 radian ou 1,4 s d’arc pour la qualité de la perpendicularité des
faces).
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2.6.2 LA PROCEDURE DE REGLAGE DES BLOCS OPTIQUES [107,30]
Elle est schématiquement présentée sur la Fig. 2.6.3.
Le faisceau rouge incident F , la verticale V définie par la normale
à la surface du miroir de mercure et la direction H perpendiculaire à F et V,
définissent trois directions de référence pour l’interféromètre.
Une position angulaire fixe de la plate-forme de l’I.M.M. est obtenue en
ajustant les séparatrices S1 , S4 et S5 de façon à obtenir deux systèmes de
franges à teinte uniforme au point d’observation 01 . Le premier système de
franges provient des faisceaux réfléchis par le miroir de mercure (M.Hg) et
le coin de cube (c.c.), et définit la rotation autour de deux axes orthogo-
naux : la direction du faisceau rouge incident (F) et la direction sensible-
ment horizontale qui lui est perpendiculaire (H). Le second système de franges
provient des réflexions sur S5 et le coin de cube (c.c.); il définit, outre
la rotation autour de F, la rotation autour du troisième axe, orthogonal aux
deux précédents et sensiblement vertical (V). Dorénavant, les ajustements de
S1 S4 et S5 seront considérés comme fixes. La plate-forme de l’I.M.M. peut
être déplacée en bloc et à nouveau positionnée angulairement de façon iden-
tique (par rapport à F, H et V), en orientant la plate-forme elle-même à l’aide
des vis V1,V234de façon à retrouver les deux systèmes de franges provenant
de S5 et c.c. et M.Hg et c.c..
Il est clair que ce positionnement angulaire ne fixe pas la transla-
tion de l’interféromètre dans le plan de la table (dans les limites de
l’ouverture de l’optique !). Ayant ainsi un moyen de positionner interfé-
rométriquement la plate-forme de l’I.M.M. par rapport à F , H et V ,
il est ensuite aisé de régler le parallèlisme des trois
faisceaux (1), (2) et (3). La plate-forme étant en position P1 , le miroir
de référence (M.R.) est ajusté de façon à produire une teinte uniforme
pour les franges d’interférence de type Fabry-Perot avec S5, au point
d’observation O1, le faisceau se dirigeant vers c.c. étant bloqué. Ce mi-
roir de référence définit la direction (1).
Puis la plate-forme de l’I.M.M. est translatée(lentement sur des billes
pour ne pas dérégler les ajustements de S1 , S4 et S5) en position P2 où la
séparatrice S2 est en face du miroir de référence. La plate-forme de l’I.M.M.
est orientée à nouveau de façon à retrouver en O1 translaté les franges
provenant de S5 et c.c. d’une part et de M.Hg et c.c. d’autre part. Alors
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seulement, la séparatrice S2 est ajustée pour obtenir en O2 (translaté)
une teinte d’interférence un-forme entre le faisceau réfléchi par M.R.
et le faisceau provenant de c.c.. Les faisceaux (1) et (2) seront alors
parallèles à une fraction de frange près (dans le visible). De la même
façon le faisceau (3) est rendu parallèle aux faisceaux (1) et (2) en
translatant la plate-forme de l’I.M.M. en position P3, en recouvrant les
systèmes de franges en O1 qui définissent la position angulaire de la
plate-forme et en ajustant finalement la séparatrice S3 , pour obtenir
une teinte uniforme en O3 (translaté) pour les franges provenant du
miroir de référence et du coin de cube.
En enlevant ensuite, le miroir de référence, les trois faisceaux
parallèles précédents viennent illuminer l’un ou l’autre des deux sys-
tèmes rétroréflecteurs (blocs A et B). Les miroirs (3) du bloc A ou (7)
du bloc B sont alors ajustés de façon à observer une teinte d’interfé-
rence uniforme en O1 , O2 ou O3. (De nombreux systèmes de franges peuvent
être observés !!). Ceci assure un parallélisme rigoureux entre le faisceau
entrant dans le bloc rétroréflecteur et le faisceau sortant. Le système
de franges le plus utile (car le plus sensible) provient de l’interférence
entre les trajets (S1 , bloc A, S2 , S1, O1) et (S1 , S2 , bloc A, 01). Ce
système de franges en O1, présente une sensibilité 203B1 à un léger déré-
glage angulaire 03B1 du miroir 3, à cause du trajet des deux faisceaux se
propageant en sens inverse dans le rétroréflecteur. Il est de plus complè-
tement insensible aux vibrations des blocs optiques, car elles affectent
de la même façon les deux trajets optiques qui interfèrent.
L’ensemble de cette procédure de réglage nécessite environ une heure.
Un nombre important d’expériences a permis d’estimer la reproductibilité
de l’ensemble du réglage à une frange dans le rouge soit ~ 03BB/30 à 10 03BCm.
La partie la plus délicate est le déplacement de la plate-forme, sans
affecter les réglages des séparatrices S1 , S4 et S5. Deux vérifications
successives du parallélisme des faisceaux effectuées à un mois d’intervalle
ne différaient que par moins d’une frange dans le rouge (soit l’incertitude
de mesure) et permettent d’espérer une très bonne stabilité à long terme
du réglage effectué par les déformations métalliques.
Par ailleurs, le montage similaire de R.L. BARGER dans le visible
(quoique de plus petites dimensions), n’a nécessité aucune retouche sur une
durée de l’ordre de deux ans, alors que la condition de parallélisme entre
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les faisceaux est 16 fois plus astreignante.
En conclusion, les systèmes optiques rétroréflecteurs, ainsi réglés
dans le visible, assurent un parallélisme entre faisceaux entrants et
sortants de l’ordre de 5 x 10-6 radian soit 03BB/30 environ sur les 11 cm
de l’ouverture optique des faisceaux infrarouges.
2.6.3 REGLAGE DE L’OPTIQUE D’ENTREE DU SPECTROMETRE
La Fig. 2.6.2 présente le système optique utilisé.
Le faisceau issu du laser CO2 contrôlé en fréquence par la boucle à
verrouillage de phase et utilisé pour sonder l’absorption dans la grande
cuve, présente une polarisation linéaire verticale. Il traverse tout d’abord
un polariseur constitué de deux lames de germanium à incidence de Brewster
dont la planéité a été contrôlée interférométriquement à l’aide de l’inter-
féromètre (I.M.M.). Une lame quart d’onde transforme cette polarisation
linéaire en une polarisation circulaire gauche.
Le faisceau rétroréfléchi provenant de la grande cuve, à cause du
nombre impair de réflexions sur les miroirs et coins de cube verra sa pola-
risation devenir circulaire droite avant passage dans la lame quart d’onde
Cette nouvelle traversée aura pour conséquence de rendre rectiligne la
polarisation, mais orthogonale à la polarisation du faisceau incident. Le
faisceau retour sera alors totalement transmis par la première lame de
Brewster du polariseur et dirigé vers un détecteur HgCdTe. (Ce système est
analogue à celui de la boucle de référence).
Puis, un télescope de grandissement ~ 7 est destiné à produire une
onde gaussienne de front d’onde aussi plan que possible; ce télescope est
constitué de deux paraboloïdes de révolution dorés (de focales 402 mm et
3 mètres) qui permettent de minimiser les aberrations sphériques et dont
les axes ont été soigneusement superposés. Un filtre spatial en zérodur
de diamètre 800 03BCm (pin-hole constitué par l’intersection de deux sphères
coaxiales pour éviter les problèmes de rétrodiffusion vers le laser) four-
nit un faisceau approximativement gaussien (à quelques pour cent près).
L’efficacité de ce filtrage spatial est démontrée sur la Figure 2.6.5(a).
Un pré-alignement dans le rouge à l’aide du faisceau agrandi de
diamètre 80 mm provenant de l’interféromètre de Michelson modifié et
envoyé dans la cuve d’absorption en sens inverse du faisceau infrarouge, a
permis la mise en place des deux paraboles.Un laser He-Ne supplémentaire
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FIGURE 2.6.5 - Profils horizontaux du mode d’émission du laser L1 enregistrés
après passage dans le télescope d’entrée de la grande cuve. Les courbes (a)
démontrent l’efficacité du filtre spatial de diamètre 800 03BCm placé au point
focal du télescope. (b) Profils horizontaux du faisceau laser L1 (à 18 m et
54 m du télescope), utilisés pour déterminer les caractéristiques du faisceau
gaussien.
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matérialisait également l’axe commun des deux paraboles et a permis le
positionnement précis du filtre spatial.
Puis un second faisceau rouge, superposé au faisceau infrarouge
incident, ayant un paramètre confocal b = kw20 voisin de celui du faisceau
infrarouge (w0 ~ 3 cm) a permis un premier réglage des distances focales
des deux paraboles et la superposition de leurs foyers respectifs tout en
gardant leurs axes superposés.
Enfin, l’ajustement final a été effectué sur le faisceau à 10,6 03BCm
lui-même, en mesurant à l’aide d’un détecteur mobile, la taille du faisceau
agrandi, à diverses distances (18 m, 36 m, et 54 m).
La distance du filtre spatial à la parabole primaire du télescope a
été ajustée (à 10,6 03BCm) en maximisant la transmission du faisceau dans le
filtre spatial. Pour ce faire, un miroir plan recueille toute la lumière
traversant le filtre spatial et l’envoie sur un détecteur HgCdTe auxiliaire.
Les mesures à deux distances du diamètre du faisceau, 2w, permettent
comme nous l’avons vu, de déterminer la distance au waist, la valeur du
waist (w0), et la courbure du front d’onde en chaque point. Les formules de
propagation des faisceaux gaussiens dans l’espace libre, ou avec des élé-
ments optiques tels que les deux paraboles permettent en retour de calculer
les distances réelles entre ces éléments optiques.
La Fig. 2.6.5 (b) présente les profils horizontaux du faisceau après
18 m et 54 mètres de propagation libre après la parabole de focale 3 mètres.
Après un ensemble de mesures obtenues en faisant varier la distance
entre les deux paraboles et la position du pin-hole, nous sommes parvenus
à donner au faisceau les caractéristiques présentées sur la Fig.2.6.6 ..
Par ailleurs, une simulation numérique de notre montage optique a été
effectuée par M. DAVIT, des laboratoires de Marcoussis de la C.G.E., (en
utilisant cependant des miroirs sphériques et non paraboliques, mais l’on
peut montrer que les corrections apportées sont très faibles (~03BB/100));
cette simulation est en très bon accord avec nos valeurs calculées ou
mesurées. La distance théorique pin-hole-parabole, de 430 mm, est à 1/2mm
de la valeur mesurée 430,5 mm. Cette simulation numérique prédit également
un astigmatisme négligeable pour notre système. A l’aide d’une lame à face
parallèle, nous avons vérifié sur le faisceau rouge incident (de diamètre
30 mm) superposé au faisceau infrarouge, que la planéité du front d’onde
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FIGURE 2.6.6 -
(a) Caractéristiques géométriques du faisceau issu du laser L1. Après une
propagation libre sur 3,6 m, le faisceau est agrandi sept fois par le
télescope d’entrée de la grande cuve (longueur : 18 m).
(b) La mesure des profils du faisceau à différentes distances permet de
reconstituer la propagation du faisceau après le télescope.
165
après traversée du télescope était meilleure que 03BB/4 sur 30 mm d’ou-
verture, à 6328 A, et ne présentait pas d’astigmatisme décelable.
En conclusion, la planéité du front d’onde du faisceau infrarouge
est toujours meilleure que 03BB/7 à 03BB/10 suivant la distance au waist du
faisceau.
2.6.4 INSERTION DES BLOCS OPTIQUES DANS LA GRANDE CUVE
En dernier lieu, les blocs optiques rétroréflecteurs sont introduits
dans la cuve d’absorption. A l’aide d’un faisceau rouge parfaitement super-
posé au faisceau infrarouge, les trois faisceaux constituant l’onde sta-
tionnaire sont mis dans le même plan par translation verticale des blocs
(A) et (B); ce plan est le plan horizontal passant par l’axe de la parabole
d’entrée.
Enfin, un diaphragme et le filtre spatial placés à l’extérieur de la
cuve définissent en orientation et en translation la position du faisceau
laser incident, de façon à ce que la zone (1) soit toujours correctement
située dans la cuve d’absorption. (Voir la Fig. 2.6.2). A cet effet, un
détecteur HgCdTe auxiliaire recueille alternativement toute la lumière
franchissant soit le diaphragme, soit le filtre spatial. En optimisant
l’énergie franchissant le diaphragme, puis, à l’aide du seul miroir M,
en optimisant l’énergie franchissant le filtre spatial, le faisceau laser
est correctement positionné dans la grande cuve après quelques itérations
(3 ou 4 au plus). Nous avons vérifié que le profil du faisceau agrandi à
18 mètres de distance, ne se déplaçait pas de plus de 1 mm lors de réglages
successifs utilisant cette procédure.
On dispose finalement d’une triple onde stationnaire repliée, de
diamètre 11 cm, dont les fronts d’ondes sont parallèles et plans à 03BB/10
environ. L’ensemble du trajet optique dans la cuve d’absorption (vide
limite : 7 x 10-7 Torr ) présente une longueur approximative de 108 mètres
et l’atténuation due à la double traversée du filtre spatial et aux 27
réflexions sur les miroirs à revêtement d’or n’est que d’environ 37% .
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2.6.5 COMPENSATION DU CHAMP MAGNETIQUE TERRESTRE
Le champ magnétique terrestre, qui introduit un effet Zeemann sur
les raies de vibration-rotation et qui peut conduire à un élargissement
des raies de l’ordre de quelques kHz, peut être réduit au dixième de sa
valeur de la façon suivante :
- l’orientation Nord-Sud de la cuve autorise l’usage d’un solénoïde
coaxial pour compenser la composante Bh horizontale du champ terrestre,
qui vaut 0,2 Gauss.Une nappe de 36 conducteurs en parallèle, de longueur
600 mètres, a été bobinée autour de la cuve, 1,12 Ampère suffisant à
compenser Bh’ Pour la composante Bv verticale d’environ 0,4 Gauss, deux
bobines de Helmholtz rectangulaires situées au-dessus et en-dessous de
la cuve d’absorption et parcourues par des courants de même sens, créent
au centre de la cuve un champ vertical, lorsque les distances entre
conducteurs sont bien choisies. Parcourues par environ 50 Ampères, elles
nécessitent une alimentation électrique puissante. Une carte du champ
magnétique dans la cuve elle-même a été établie et est présentée sur la
Fig. 2.6.7 . Elle démontre que le champ magnétique résiduel n’excède pas
10% du champ terrestre en tout point à l’intérieur de la cuve.
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FIGURE 2.6.7 - Carte du champ magnétique dans la grande cuve après compensa-
tion du champ magnétique terrestre par 2 bobines de Helmholtz et un so-
lénoide co-axial. Les trois composantes (verticale, longitudinale (Nord-
Sud) et transverse (Est-Ouest)) ont été mesurées dans les trois zones
(I,II,III) où le faisceau laser interagit avec les molécules. Se reporter
à la Figure 2.6.1 présentant l’optique pour les franges de Ramsey. Cette
carte montre que le champ magnétique résiduel est toujours inférieur à± 5 x 10-2 Gauss sur toute la longueur de la cuve.
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CHAPITRE 3
LES RÉSULTATS EN CUVE
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3.1 LES RÉSONANCES DE SATURATION A TRÈS HAUTE RÉSOLUTION*
Comme premier test de la qualité optique des fronts d’ondes et de la
pureté spectrale des lasers, il fallait vérifier que la largeur de raie du
signal d’absorption saturée (avec une zone d’interaction et 110 mètres de
trajet optique) soit effectivement bien limitée par le temps de vol
que mettent les molécules à traverser le faisceau de diamètre 11 cm.
En régime de vol libre,l’expression qui donne la limite en champ laser
faible pour la demi-largeur à mi-hauteur de la raie de saturation, s’écrit
[ 40] :
u est la vitesse la plus probable, u = 2kT
M
wo est le "waist" (col) du faisceau (3,65 cm).
Cette limite varie entre 480 Hz pour OsO4 et 1,85 kHz pour 14NH3 .
Pour que cette limite soit effectivement observable, il faut que les
nombreux autres facteurs d’élargissement de la raie de saturation (effet de
recul, effet Doppler du second ordre, structure hyperfine, effet Zeeman
résiduel, élargissement collisionnel, élargissement par modulation, élargis-
sement par saturation) soient réduits, négligeables, ou inexistants (struc-
ture hyperfine bien résolue par exemple). Le tableau 3.1 présente, pour
quelques molécules ayant une ou plusieurs bandes d’absorption dans la région
spectrale de 10 03BCm, les paramètres physiques essentiels et leur influence
sur la largeur de raie.
Il apparaît alors clairement que les molécules 189OS04 , 190Os4,
192Os04 , CHFClI , 32SF6, doivent permettre l’observation de demi-largeurs
de raie inférieures au kHz. La forte masse de la molécule OsO4 (= 256) ainsi
que l’absence de structure hyperfine pour 190OsO4 et 192OsO4 font de cette
molécule une bonne candidate pour un étalon secondaire de fréquence dans
l’infrarouge (effet de recul et effet Doppler du second ordre de quelques
Hz). Voir le paragraphe 3.6 sur les résultats métrologiques.
Les figures 3.1.1 à 3.1.6 présentent les largeurs de raies les plus
étroites que nous ayons observées avec ce montage, pour SF6 , OS04 15NH3et
SiH4. Pour des pressions dans la grande cuve de l’ordre de 10-5 Torr, les
figures 3.1.7 et 3.1.8 indiquent que l’élargissement collisionnel est d’environ
200 à 250 Hz pour les molécules SF6 et OsO4. Dans ces conditions, avec une
*
Les paragraphes 3.1 à 3.4 et 3.6 de ce chapitre, rédigés en collaboration
avec Ch. BREANT, feront également partie de sa thèse d’Etat (1984).
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puissance laser de quelques (1-5) microwatts, la limite liée au temps de
vol est pratiquement atteinte. Quelles sont les causes d’élargissement
résiduel, une puissance de 1 03BCWatt correspond-elle effectivement à un
champ faible, quel est l’ordre de grandeur du signal de saturation et la
limite de détectivité du spectromètre de saturation sous sa forme actuelle?
Telles sont les questions abordées dans la suite de ce chapitre (paragraphes
3.2 à 3.4). Puis seront présentés, au paragraphe 3.5, quelques résultats de
physique moléculaire qui ont pu être mis en évidence grâce au pouvoir de
résolution supérieur à 10 du spectromètre de saturation que nous venons
de décrire : structures fines, superfines, et superhyperfines dans la bande
v3 de la molécule SF6 , structures hyperfines quadrupolaires électriques
dans la bande v3 de OsO4 et structures hyperfines dans la bande 03BD2 de
l’ammoniac.
Enfin, le paragraphe 3.6 présente les résultats d’intérêt métrolo-
gique.
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Fig. 3.1.1 - Spectres de la raie R28 A02 de la bande v3 de SF6 , enregistrés
avec une pression de 10-5 Torr dans la cuve et une intensité laser
d’environ 2 03BCW. (L’élargissement par saturation à 2 03BCW de puissance
n’est pas négligeable sur ces enregistrements, voir Fig. 3.1.2).
(a) Fréquence de modulation (f = 180 Hz) « largeur de raie (1,2 kHz) et
détection à la fréquence f . Un seul balayage en fréquence de constante
de temps 1 s et de durée 15 mn. Les fréquences sont en kiloHertz à
partir de la raie de référence de 192OsO4 à 28464 676 938,5 kHz.
(b) Fréquence de modulation (f = 97,329 kHz) » largeur de raie (1,2 kHz)
et détection à la fréquence f . Seule la composante du profil d’absorp-
tion centrée à 03BDo + f/2 est représentée ici.(vo est la fréquence
de la transition moléculaire). Accumulation après dix balayages de
constante de temps individuelle, 30 ms. Le laser de référence est





Spectre à ultra-haute résolution d’une composante de la transition
P33 F42 de SF6 à une pression de 10-5 Torr et une intensité laser de
1 03BCW dans la cuve. Cinq balayages de constante de temps individuelle
30 ms ont été additionnés. La courbe lisse est une lorentzienne de
demi-largeur à mi-hauteur 900 Hz. Cette largeur n’est qu’à 260 Hz en-





(a) Une des composantes du signal en phase.
(b) Signal en quadrature.
Ces signaux sont obtenus par détection hétérodyne à haute fréquence (97,382 kHz)
pour la raie P(39)A2 de 192Os04 , le laser de référence étant calé sur la raie
R(66) de SF6 à 28 516 003 634 KHz. La pression de OsO4 est d’environ 10-5 Torr
et la constante de temps 30 ms. L’intensité laser est de l’ordre de 2 03BCW. La
demi-largeur de la raie d’absorption est ici égale à environ 750 Hz.
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FIGURE 3.1.5 :
(a) Spectre en dérivée première de la raie asR(2,0) de la bande v2 de 15NH3 .
Fréquence de modulation : 750 Hz. Pression : 1,5 x 10-5Torr. Intensité 
laser : 303BCW. Constante de temps : 30 ms. Dix balayages de durée 37 secondes
ont été additionnés. Le champ magnétique dans la cellule d’absorption est
réduit en dessous du dixième de la valeur du champ magnétique terrestre.
La largeur de raie (2,1 kHz HWHM) est essentiellement limitée par le temps
de vol des molécules à travers le faisceau de diamètre 2w = 8 cm. Les élar-
gissements par pression, par saturation, et par modulation sont inférieurs
à 500 Hz. 
(b) Mêmes conditions que (a), mais le champ magnétique terrestre n’est pas
compensé.Noter l’élargissement des résonances, plus marqué sur la droite du
spectre.
Il est remarquable d’observer une largeur de raie (2kHz) aussi proche de
la limitation imposée par le temps de vol des molécules à travers le fais-
ceau (1,8 kHz), alors que les deux composantes de recul sont distantes de
216 Hz. C’est là une manifestation de l’affinement des raies de saturation
dû à la contribution anormalement élevée des molécules de vitesse lente [ 40 ].
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FIGURE 3.1.6
(a) Structure hyperfine magnétique de la transition R(15)F2dans la bande v4[172] du silane SiH4 à 28 359 823 718 kHz. La demi-largeur à mi-hauteur
des résonances est d’environ 2 kHz. Le laser de référence est verrouillé
sur la résonance P(33)A12de SF6 .
(b) Structure hyperfine magnétique de la transition R(15)A1 dans la bande v4[172] du silane SiH4 à 28 306 329 240 kHz. La demi-largeur à mi-hauteurdes résonances est d’environ 2,2 kHz. Le laser de référence est verrouillé





3.2 EFFET ZEEMAN DÛ AU CHAMP MAGNÉTIQUE TERRESTRE
3.2.1 LE SPECTRE ZEEMAN
Le pouvoir de résolution du spectromètre de saturation qui nous a
permis d’observer des largeurs de raies inférieures au kHz (HWHM), nous
a conduit à réaliser une compensation du champ magnétique terrestre afin
d’éliminer sur certains spectres l’élargissement dû à l’effet Zeeman. La
compensation du champ terrestre a été décrite en détail au paragraphe 2.6.5.
L’étude qui va suivre est restreinte aux hypothèses suivantes :
- Les molécules seront toujours considérées dans leur état électro-
nique fondamental (103A3).
- La présence de la structure hyperfine nous conduira à prendre
comme hypothèse de calcul le cas d’un champ magnétique faible.(Champ
terrestre). Dans le cas où l’énergie d’interaction avec le champ magné-
tique n’est pas négligeable devant les énergies hyperfines, F n’est plus
un bon nombre quantique et nous renvoyons le lecteur à l’étude très géné-
rale de F. MICHELOT, B. BOBIN et J. MORET-BAILLY [135] pour les toupies sphé-
riques. Dans le cas où le champ magnétique (H) est trop faible pour détruire
le couplage entre le moment rotationnel J et le moment de spin I, la molécule
peut être considérée comme ayant deux moments magnétiques, l’un 03BCJ orienté
selon J, et l’autre 03BCI orienté selon I [114, 118].
L’énergie d’interaction est alors la suivante :
avec :
Nous utiliserons alors le modèle vectoriel de l’approche semi-classique
pour donner l’expression de l’énergie en fonction des bons nombres quantiques
F, MF , où MF représente la projection du moment angulaire total F sur le




L’énergie propre 0394W = - &#x3C; 03BCz &#x3E; H est alors donnée par l’expression
suivante :
où 03BCn représente le magnéton nucléaire.
et
Le déplacement en fréquence du niveau (I,J,F,MF) s’écrit alors :
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où 03B1 = 03BCn H 2h ne dépend que de H.
Voyons pour fixer les idées, quelques ordres de grandeur des dépla-
cements Zeeman dans le cas de la molécule SF6 :
Il vient 03B1 = 381 . H (Hz). (3.11)
Si nous prenons pour valeur du champ terrestre H = 0,4 Gauss, alors
03B1 = 153 Hz.
Nous nous intéresserons plus particulièrement aux valeurs J = 4 et
J = 28 qui correspondent aux transitions P(4) et R(28) observées à la plus
haute résolution avec les valeurs de J les plus faibles. A titre d’exemple
nous choisirons I = 2. Soit :
Si 039403BDFm représente le déplacement maximum obtenu pour |MF = F ,
alors :
En fait, dans les expériences de spectroscopie nous n’avons pas accès
directement aux niveaux d’énergie, mais aux transitions entre différents
niveaux. Le calcul des déplacements des transitions fait alors intervenir
l’état de polarisation du faisceau laser par rapport au champ magnétique
terrestre. La configuration Nord-Sud de la grande cuve d’absorption, associée
à la propagation de même direction du faisceau laser de polarisation circu-
laire conduit à considérer à la fois les transitions 0394M= 0 (composante
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verticale de H) et 0394M = ± 1 (composantes verticale-et horizontale de H).
Par la suite, nous désignerons respectivement par (J,F,M), (J’,F’,M’)
les nombres quantiques de l’état fondamental et de l’état excité. Les règles
de sélection 0394F = 0394J = 
-1, 0, 1 donnent les trois bandes habituelles P, Q,
R. Nous noterons enfin Fmin , Fmax les bornes de variation de M pour la
transition considérée.
Nous noterons 0394Eq(I,J,F,0394F,M), (q = 0, ± 1) le déplacement de la
transition :





- Cas des transitions 0394M = + 1
- Cas des transitions 0394M = - 1
soit :
Et, compte tenu des bornes de variation de M il est clair que la structure
Zeeman 0394M = - 1 est identique à la structure 0394M = + 1.
Les expressions (3.12), (3.16), montrent très clairement que l’étale-
ment en fréquence des composantes Zeeman sera une fonction assez complexe
des cinq variables J, I, F, 0394F, M.
L’appendice D fournira au lecteur les valeurs précises des dépla-
cements Zeeman pour toutes les composantes des transitions P4, R28, Q55 et
R94 de SF6 , dans l’hypothèse d’un champ magnétique faible.
Nous avons résumé ci-dessous, pour chacune des valeurs de I, la valeur




VALEUR MAXIMALE DES DEPLACEMENTS ZEEMAN POUR UN CHAMP
MAGNETIQUE DE 0,4 GAUSS POUR LA MOLECULE SF6
Cette étude nous permet donc d’affirmer que pour les transitions de vi-
bration-rotation de valeurs de J  28 l’effet Zeeman reste très faible, au
plus 300 Hertz. En réalité cela se traduira même par un effet très inférieur
à 300 Hz au niveau des spectres expérimentaux, car, comme le calcul des
intensités hyperfines le montrera, ce sont les composantes les moins dé-
placées qui seront les plus intenses. Dans le cas de la transition P(4),
les conditions expérimentales ne permettent pas d’obtenir une résolution
et un rapport signal sur bruit suffisant pour pouvoir mettre en évidence
l’élargissement Zeeman. En effet, les transitions de J faible de SF6 sont
très peu peuplées, ce qui conduit à augmenter la pression et par conséquent
diminuer la résolution.
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Par contre, l’effet Zeeman dû au champ terrestre se manifeste de
façon spectaculaire sur la transition as R(2,0)de la bande v2 de l’ammo-
niac 15NH3. La figure 3.2.1 présente cette transition avec ou sans
compensation du champ magnétique terrestre.
3.2.2. CALCUL DES INTENSITES RELATIVES DES COMPOSANTES ZEEMAN
Nous ne nous intéressons qu’aux intensités relatives des différentes
composantes Zeeman qui présentent la même forme de raie et les mêmes
constantes de relaxation. Ecrivons la forme générale de l’élément matriciel:
avec
où 2022 a et b représentent respectivement les niveaux inférieur et
supérieur,
2022 q le type de polarisation utilisée (q = 0,± 1),
2022 I, J, F ont les définitions usuelles (F = J+I).
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FIGURE 3.2.1
(a) Spectre en dérivée première de la raie asR(2,0) de la bande v2 de
15NH3 . Fréquence de modulation : 750 Hz . Pression : 1,5 x 10-5 Torr.
Intensité laser : 3 03BCW . Constante de temps : 30 ms. Dix balayages de
durée 37 secondes ont été additionnés. Le champ magnétique dans la
cellule d’absorption est réduit en dessous du dixième de la valeur du
champ magnétique terrestre. La largeur de raie (2,1 kHz HWHM) est
essentiellement limitée par le temps de vol des molécules à travers le
faisceau de diamètre 2 w0 = 8 cm. Les élargissements par pression, par
modulation et par saturation, sont inférieurs à 500 Hz.
(b) Mêmes conditions que (a), mais le champ magnétique terrestre n’est pas
compensé. Noter l’élargissement des résonances, plus marqué sur la
droite du spectre.
(c) Mêmes conditions que (a). Le champ magnétique dans la cellule est




Calculons tout d’abord les intensités relatives des différentes
composantes MF d’une transition hyperfine donnée. La formule (3.18)
indique que ces intensités IqM s’obtiennent très simplement à partir
de l’expression des symboles 3j. Cependant, nous nous heurtons ici au
problème de la réponse non linéaire des molécules en fonction de l’in-
tensité du laser. En effet, à la limite des champs laser très faibles
où la théorie au quatrième ordre de perturbation est valable, ces inten-
sités sont proportionnelles à
Mais dans la plupart des conditions expérimentales que nous avons
rencontrées à très haute résolution pour SF6 ou OsO4, nous n’étions pas
en champ laser très faible, mais plutôt au voisinage d’une impulsion 03C0/2
ou légèrement en dessous (0,5 à 1 03BCW pour SF6 en cuve, 10 à 30 03BCW pour
SF6 en jet supersonique). Se reporter à la discussion du paragraphe 3.3 .
La figure 4.4.10 indique alors qu’il est raisonnable de supposer, dans
ces conditions que le signal de saturation croît linéairement avec la
puissance, et donc :
Les expressions IqM sont données dans le tableau 3.3 , pour les
trois branches P, Q et R. Nous sommes maintenant en mesure de tirer des
conclusions quant à la structure Zeeman des composantes hyperfines des
transitions.
1 - Cas 0394M = 0
Dans le cas des transitions P et R les composantes les plus intenses
correspondent aux valeurs de M faibles qui sont aussi les composantes les
moins décalées. Les rapports d’intensités entre composantes extrêmes varient
comme F2 2F+1 .
Dans le cas particulier de la raie P4 de SF6 ce rapport vaut 2 et
par conséquent il est légitime de considérer que toutes les composantes
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Zeeman contribuent au signal. Par contre, pour les raies de J élevé
(J  28), seules les composantes de |M| faibles vont contribuer de
manière appréciable au signal, ce qui aura pour conséquence de réduire
l’élargissement, déjà faible, dû à l’effet Zeeman, et finalement de
pouvoir le négliger totalement.
2 - Cas 0394M = + 1
Un examen approfondi de l’élargissement Zeeman, formules(3.12)(3.16),
montre que les composantes les plus déplacées (M = Fmin pour la branche
R et M = Fmax pour la branche P) correspondent aux intensités les plus
faibles (voir le Tableau 3.3 ), le rapport variant cette fois comme F(2F-1).
3 - Pour les raies de la branche Q (0394F = 0), l’élargissement Zeeman
reste toujours très faible (inférieur à 100 Hz) et peut être négligé.
A titre d’exemple, le lecteur trouvera dans l’Appendice D , le
spectre Zeeman de chacune des composantes hyperfines pour les transitions
P4, R28, Q55 et R94.
Le calcul de l’intensité des composantes Zeeman ainsi que le tableau
3.2 et l’Appendice D, qui donnent leur étalement en fréquence, conduisent
aux deux conclusions suivantes :
2022 Au niveau de résolution actuel du spectromètre (~ 1 kHz) la struc-
ture Zeeman des raies de saturation de SF6 pourra être négligée pour les
valeurs de J élevées.
2022 La compensation du champ magnétique terrestre (B ~ BTerrestre/10)
sera amplement suffisante pour ramener l’élargissement des raies à un niveau
totalement négligeable ( 50 Hz).
Il est alors commode d’introduire la valeur quadratique moyenne des
intensités des composantes Zeeman :
où nous avons utilisé la règle de sommation des symboles 3-j :
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TABLEAU 3.3
INTENSITES RELATIVES DES DIFFERENTES TRANSITIONS ZEEMAN D’UNE RAIE
RO-VIBRATIONNELLE EN SPECTROSCOPIE DE SATURATION
Les valeurs données dans ce tableau supposent une dépendance linéaire du
signal avec la puissance du laser.En champ laser faible cette dépendance est
quadratique et les intensités I0M et I1M doivent être élevées au carré.
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Nous avons également porté dans le Tableau 3.3 la valeur quadratique
moyenne normalisée : &#x3C; I0M &#x3E; / Max pour chacun des cas considérés. Pour
les valeurs de J élevées, cette moyenne a pour valeur limite 1/3 ou 2/3
selon les cas.
Le calcul des intensités pour les différentes valeurs de M met en
évidence une dispersion importante des coefficients de Clebsch-Gordan.
Selon les transitions P, Q, R et l’état de polarisation 0394M = 0,± 1 
de la lumière, le Tableau 3.3 montre que cette dispersion peut varier
comme F 2 , F2, ou 2F. Ceci se traduira expérimentalement par une satura-
tion différentielle de chacune des composantes Zeeman. Dans le cas des
franges de Ramsey ceci sera un obstacle sérieux à la réalisation d’une
impulsion 03C0/2 pour une transition hyperfine donnée. Le signal de franges
est en effet très sensible à l’intensité du laser, comme cela est visible
sur la figure 4.4.10 .
Il y aura donc lieu de travailler sur une raie de J faible pour mini-
miser cet effet de dispersion des intensités de saturation.
3.3 CALCUL THÉORIQUE DE L’ORDRE DE GRANDEUR DU SIGNAL DE
SATURATION OU DE FRANGES DE RAMSEY
3.3.1 INTRODUCTION
Le signal observé sur le détecteur HgCdTe est la puissance absorbée
par les molécules :
soit un nombre de quanta d’énergie 012703C9 échanges entre les molécules et le
faisceau laser, par unité de temps. 03A6eff est un flux effectif en molécules/s
qui dépend de l’expérience (cuve ou jet) et de la détection (détection de
l’absorption du faisceau laser lui-même ou détection bolométrique).
où :
2022 n est une efficacité d’excitation de chaque molécule (toujours infé-
rieure ou égale à 1). En champ faible, ~ est proportionnel aux paramètres
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de saturation S+ et S- des champs + ou - dits champs saturant ou sonde.
Ces paramètres sont fonction des pulsations de Rabi 03A9± = 03BCE±/2 127 . Il faut
alors distinguer deux régimes, définis par le temps caractéristique de
traversée du faisceau gaussien par les molécules :
en régime collisionnel, et :
en régime de vol libre.
2022 n(0)aV représente le nombre total de molécules à l’équilibre thermo-
dynamique dans le niveau de départ a, à l’intérieur du volume d’interaction
V = 03C0 w2o L où L est la longueur de la cellule d’absorption (ou l’épaisseur
optique du jet).
2022 03B4Vz 0394v est la fraction des molécules qui est effectivement utilisée
dans l’espace des vitesses vz(z est l’axe optique des faisceaux lasers)
En absorption saturée 03B4vz 0394~ Largeur de la raie de saturation Largeur Doppler = Y ku
où 03B3 est limitée soit par les durées de vie radiatives, soit par les
collisions, soit par le temps de transit (à très haute résolution). En
particulier 03B3/203C0 vaut 1 8 u w en régime de vol libre.
2022 T1 est le temps de relaxation de l’énergie; c’est le temps moyen
que mettent les molécules à transférer leur énergie d’excitation au thermos-
tat : en régime collisionnel T1 = 1 2 (1 03B3a+b); en régime de vol libre
T1 ~ w0 u .
L’examen de la formule (3.24)montre que l’augmentation de la résolution
passe par une réduction de la pression dans la cellule d’absorption pour
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passer du régime collisionnel au régime de vol libre. Il en résulte une
diminution de n(o)a qui ne peut malheureusement pas être indéfiniment
compensée par un accroissement de la longueur L de la cuve. Dès lors, en
régime de vol libre :
de sorte que :
et :
On notera que le diamètre 2w0 du faisceau n’apparait pas dans cette
formule. En pratique, cette quantité P qui représente la puissance absorbée
est à comparer à la puissance P03C0/2 nécessaire pour saturer la transition,
soit effectuer approximativement une impulsion 03C0/2 pour le vecteur de
Bloch du système à deux niveaux correspondant. Le rapport de ces deux quan-
tités (P/P03C0/2) est le contraste de la raie de saturation.
La puissance totale d’un faisceau gaussien s’écrit :
Cette quantité se calcule aisément au col (waist) wo du faisceau, où :
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Par définition, l’impulsion 03C0/2 pour le vecteur de Bloch correspond à :
Calculons l’impulsion 03C0/2 pour les molécules traversant le faisceau
en son centre. Par rotation des axes nous pouvons prendre vy = o et x = vt,
car en spectroscopie de saturation vz est très petit :
Finalement,
Associant (3.30) et (3.32), et utilisant 03B1 = e2 403C003B5oc nous déduisons
la puissance associée à une impulsion 03C0/2:
Cette expression de P03C0/2montre qu’en régime de vol libre, la puissance
laser nécessaire pour réaliser une impulsion 03C0/2 ne dépend que du carré
de la vitesse de traversée du faisceau et est inversement proportionnelle
au carré du moment de transition 03BC.
Dans le cas où le trajet de la molécule ne passe pas par le centre
du faisceau laser il faut alors introduire la dépendance en y du champ
laser soit :
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A cette dépendance en y il faut d’ailleurs ajouter une dépendance
en v due à la distribution des vitesses à l’équilibre thermodynamique.
Désormais, il suffit de calculer 03BC et n(o)a pour chiffrer la puis-
sance absorbée et la puissance correspondant à une impulsion 03C0/2 . 03BC et
n(o)a dépendent de la transition considérée. Dans le cas de SF6, nous dé-
taillerons les calculs correspondants à la raie P(4)F1observée à la fois
en cuve à température ambiante et en jet supersonique, et à la raie
R(28)Ao . Enfin, la puissance correspondant à une impulsion 03C0/2 pour les
transitions as R(2,0) de NH3 et P(33)A2 de OsO4, sera donnée à titre de
comparaison.
3.3.2 CALCUL DU MOMENT DE TRANSITION
Nous considérons maintenant l’expression générale du moment de tran-
sition [110] :
Le symbole 6-j peut s’exprimer très simplement en fonction de J, I,
F [111 ]. Pour une transition 0394J = 0394 F=-1, par exemple :
soit :
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De la même manière pour les transitions 0394F = 0 et 0394F =+ 1, nous pouvons
développer les symboles 6-j [111].
D’autre part, dans le cas de la molécule SF6 l’élément de matrice
réduit s’écrit [112 , 136] :
avec :
A titre d’exemple, nous allons considérer successivement les transi-
tions P(4)F1 et R(28)A2 de SF6.
1) Transition P(4)F
A la représentation irréductible de vibration-rotation F1 est associée
une seule valeur de spin I = 1 ce qui fournit trois composantes hyperfines
F = J-1, J, J+1, de moments respectifs :
En fait, comme nous l’avons vu au paragraphe précédent, la structure
Zeeman n’est pas résolue et sous réserve d’une dépendance linéaire du signal
de saturation avec l’intensité laser, nous pouvons considérer la valeur
quadratique moyenne des moments de transition.
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Un calcul similaire fournirait une expression analogue pour les autres
valeurs du spin total (I = 0,1,2,3). Le comportement asymtotique en J est
alors le même et vaut :
Cependant il est intéressant de noter dans le cas de la transition
P(4)F1 , une double dispersion des valeurs des moments de transitions, prove-
nant d’une part des composantes hyperfines (F = J-1, J, J+1) et d’autre part
des composantes Zeeman (structure en M).
Nous avons regroupé dans le tableau 3.4 l’ensemble des valeurs
possibles des moments de transition 03BCFM pour la raie P(4)F1.
2) Transition R(28)A
Pour les valeurs de J élevées (J  20) la dispersion des moments de
transition provenant des différentes valeurs de F (composantes hyperfines)
tend à disparaître et seule la dispersion Zeeman (en M) subsiste. Celle-ci
devient de plus en plus importante lorsque J croît. La dispersion des
coefficients de Clebsch-Gordan est en J ou J, et conduit à une disper-
sion des puissances lasers correspondant à une impulsion n/2 en J ou J2.




Nous sommes maintenant en mesure de pouvoir calculer la puissance
laser P03C0/2 associée à une impulsion n/2, qui correspond à l’optimum de
puissance en régime de vol libre pour le signal de franges de Ramsey. Pour
le signal de saturation, si l’on souhaite réduire l’élargissement par satu-
ration, il est nécessaire de choisir une puissance notablement inférieure
à P03C0/2 .
Quelques valeurs correspondant aux situations expérimentales rencon-
trées avec les molécules SF6 , 0S04, 15NH3, sont données dans le Tableau 3.5
où
Ce tableau 3.5 montre bien la difficulté rencontrée si l’on désire
travailler en champ faible sur les molécules SF6 ou 0s04 , pour lesquelles
la puissance laser doit être notablement inférieure à 1 03BCW pour éviter tout
élargissement par saturation. L’ammoniac (15NH3) est beaucoup plus favorable
de ce point de vue, et nous a permis d’enregistrer des spectres extrêmement
proches de la limite imposée par le temps de vol, pour des puissances lasers
de l’ordre du 03BCW. Le spectre de la figure 3.1.5 illustre d’ailleurs très
bien l’effet intéressant de contribution anormale des vitesses lentes, en
champ faible [40, 113] .
Noter également la valeur élevée de l’impulsion 03C0/2 pour le jet
de SF6 où la vitesse est de 940 m/s.
3.3.3 POPULATION DES NIVEAUX ET FONCTION DE PARTITION POUR LA
MOLECULE SF6[43]
La population n(o)a à l’équilibre thermodynamique du niveau a de mul-
tiplicité ga et d’énergie Eo s’écrit :
où N est le nombre total de molécules par unité de volume et Z la fonction
de partition donnée par :
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TABLEAU 3.5
PUISSANCES CORRESPONDANT A UNE IMPULSION 03C0/2 POUR
QUELQUES MOLECULES ETUDIEES A TRES HAUTE RESOLUTION
03BC1 est le moment de transition vibrationnel
03BC est le moment de transition pour la transition considérée (D)
P03C0/2 est la puissance laser correspondant à une impulsion 03C0/2 (W)
N.B. Pour l’ammoniac :
avec
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La fonction de partition vibrationnelle Zvib est donnée par [177]
où 03B2 = hc/kB T = 1,438 832 342/T cm. A titre d’exemple :
Les fonctions de partition nucléaire et rotationnelle sont calculées
simultanément, pour tenir compte des propriétés de symétrie des fonctions
d’onde (principe de Pauli).
On peut partir du facteur de dégénérescence classique (2J+1)du
niveau J d’une toupie sphérique multiplié par la dégénérescence nucléaire
(2i+1)6 = 26 et divisé par le nombre de symétrie 03C3 = 24 pour SF6 [115]
(la somme correspondante est calculée dans la référence [116]), où
03B1 = Bohc/kT = 0,130 49/T. 
On peut aussi partir de la réduction de D(J) en représentation du
groupe 0, et effectuer la somme discrète correspondante. On a pu vérifier
que au-delà de 1 K, les deux résultats sont pratiquement identiques :
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Sachant que pour J = 12p, p entier, cette réduction s’écrit
(A1 + A2 + 2E + 3F+ 3F2) p soi t une multiplicité de 64 p = 16 J/3, on retrouve
un facteur de dégénérescence qui tend vers (8/3)(2J+1)2.
La population d’un niveau rotationnel du niveau vibrationnel fondamen-
tal de type de symétrie nC est donc :
où gJnC = 2,10,8,6,6 suivant que C est A1 , A2 , E , F1 ou F2 ; pour un
sous-niveau hyperfin nF = nJnC/g.
A titre d’exemple, prenons J = 4 et C = F1 (cas de la raie P(4)F1)
Dans l’hypothèse d’un gaz parfait à la température ambiante (T = 293 K),
à une pression de 10-5 Torr dans la grande cuve d’absorption, nous avons :
soit,
Notons que la population de chaque sous-niveau hyperfin est six fois
plus faible :
Nous pouvons alors calculer le flux effectif de molécules concernées :
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L’ordre de grandeur de la puissance absorbée par chacune des
composantes hyperfines vaut alors :
A titre de comparaison, considérons la transition R(28)Ao2, qui
correspond sensiblement au maximum de la fonction de partition rotation-
nelle à la température ambiante. Le maximum de cette fonction (expression
3.50) est obtenu pour la valeur de J suivante :
L’équation (3.50) permet d’obtenir :
Ainsi chaque sous-niveau hyperfin correspondant à J = 28 et C = A2
est 4,5 fois plus peuplé que chaque sous-niveau hyperfin correspondant à
J = 4 et C = F1. On en déduit l’ordre de grandeur de la puissance laserabsorbée pour chaque composante hyperfine de la transition R(28)Ao
2022 Comparaison avec la valeur mesurée pour R(28)A
Expérimentalement, à l’aide du gain G de la détection synchrone
et de la sensibilité en Volt/W du détecteur, il est possible de remonter
à la puissance Psat correspondant au signal de saturation. La puissance
mesurée sur le détecteur est de l’ordre de 7.10-11 W, correspondant à un
contraste de 5 x 10-5 de la raie de saturation, le champ laser ayant une
puissance de 1,4 03BCW. Or la puissance mesurée est environ égale à 1/3 de
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la puissance réellement absorbée par les molécules (à cause des réflexions
sur les miroirs,du filtre spatial et du polariseur). Finalement la
puissance absorbée vaut :
en accord raisonnable avec la valeur théorique de 5 x 10-9 Watt sachant
que l’efficacité d’excitation des molécules (qui a été supposée de l’ordre
de 1) ne peut être que notablement inférieure à 1,à cause de la distribu-
tion des vitesse; vx de traversée des faisceaux et de la dimension y du
problème (même si la puissance laser est à l’optimum, un certain nombre de
molécules ne couperont que les ailes du faisceau gaussien).
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3.4 LA TECHNIQUE DE MODULATION À HAUTE FRÉQUENCE
3.4.1 INTRODUCTION
L’enregistrement de raies de saturation de plus en plus étroites,
utilisant une modulation de fréquence de l’onde laser, nécessite une réduc-
tion à la fois de la fréquence et de l’amplitude de cette modulation sous
peine d’élargir la résonance moléculaire. La résolution actuelle du
spectromètre ( 1 kHz) nous conduit donc à enregistrer les spectres avec
des fréquences de modulation inférieures au kHz (typiquement 200-500 Hz) et
avec un indice lui aussi très faible (039403A9 03A9 de l’ordre de l’unité). Dans ces
conditions, le bruit d’amplitude du laser (bruit de source, proportionnel
à l’intensité) et le bruit en 1 f du détecteur et des composants électroni-
ques, viennent détériorer notablement la sensibilité du système de détec-
tion. Cette limitation devient fondamentale dans le cas des lasers ioniques
(Kr+ , Ar+) et des lasers à colorants et centres colorés pompés par de tels
lasers. Le spectre de bruit d’amplitude peut alors s’étendre sur plusieurs
Megahertz, comme le montre la figure 3.4.1 , qui représente le spectre de
bruit d’amplitude d’un laser à colorant en anneau [ 81,77] . Pour une puissance
de 300 03BCW la courbe (b) montre que le bruit d’amplitude du laser n’atteint
le niveau théorique du bruit de photons que pour des fréquences supérieures
à 2 MHz. Or la plupart des expériences utilisaient des fréquences de modu-
lation inférieures à 10 kHz et par conséquent se situaient à un niveau de
bruit d’au moins 90 dB au-dessus de la limite théorique du bruit de photons.
Ceci explique le développement de nombreuses techniques pour tenter de
s’affranchir du bruit d’amplitude des sources. Deux directions principales
ont été suivies :
1. Utiliser des techniques telles que spectroscopie de polarisation
ou d’interférence qui permettent de réduire le bruit d’amplitude du laser
sur le signal utile [ 119, 78].
2. Utiliser une fréquence de modulation très élevée (et généralement
très supérieure à la largeur de raie. C’est la spectroscopie de bandes laté-
rales en modulation haute fréquence (ou encore détection hétérodyne), que
nous allons présenter maintenant. Cette technique, tout d’abord développée
dans les années 1946 par POUND dans le domaine micro-ondes [120] a récemment
été étendue au domaine optique par DREVER, HALL [71, 77], BJORKLUND [72] et
DUCLOY [73] .
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Bruit de puissance du laser 0394PL, en fonction de la fréquence f,extrait de la référence [ 81].
FIGURE 3.4.1 (a) et (b)
Spectres de bruit d’amplitude de lasers à colorants, illustrant le
gain en détectivité apporté par les techniques de modulation à haute
fréquence.
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L’idée est de "coder" l’information à une fréquence où le bruit
d’amplitude du laser est limité par le bruit de photons, c’est-à-dire
dans le cas du laser à colorant cité auparavant [81,77] au-delà de 2 MHz.
Pour de tels lasers, la transposition de la technique hétérodyne du
domaine micro-ondes au domaine visible a été rendue possible grâce à
l’utilisation de modulateurs électro-optiques qui permettent des modula-
tions de fréquence de plusieurs dizaines voire plusieurs centaines de
Mégahertz [72-77].
En ce qui concerne les lasers à CO2, nous avons vu que le bruit d’am-
plitude ne s’étendait pas au-delà d’une vingtaine de kilohertz. Des fré-
quences de modulation supérieures à 20 kHz permettent ainsi d’atteindre
quasiment la limite du bruit de photons comme nous l’avons observé et décrit
précédemment. Dans le cas de nos lasers à gaz (CO2 et N2O) nous avons pu
moduler l’onde laser jusqu’à des fréquences de l’ordre de 100 kHz, avec un
indice raisonnable (jusqu’à 2), grâce à l’utilisation de céramiques piézo-
électriques relativement courtes (L = 3 mm) supportant le miroir de sortie
de la cavité laser.
Le but de ce paragraphe est de présenter tout d’abord le formalisme
qui permet de calculer la forme de raie en champ faible, lorsque les champs
lasers sont modulés à des fréquences grandes devant la largeur de raie. En-
suite nous introduirons l’effet d’une modulation d’amplitude associée à
cette modulation de fréquence pour rendre compte de l’asymétrie de certains
spectres expérimentaux. Enfin nous comparerons la sensibilité de la détec-
tion hétérodyne haute fréquence à la technique classique de modulation basse
fréquence où la fréquence de modulation est inférieure à la largeur de raie.
3.4.2 MODULATION DE PHASE (OU FREQUENCE)
3.4.2.1 Champs lasers modulés en phase
Désignons par Es et Ep les champs saturants et sondes (d’intensités
relatives quelconques) et 03A9s et 03A9p les fréquences de modulation utilisées.
Ces champs s’écrivent :
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Ces champs peuvent être exprimés en fonction de leurs composantes de Fourier
où Jn est la fonction de Bessel d’ordre n (entier) et 03B4s 03A9, 03B4p03A9 sont les
indices de modulation des champs saturants et sondes. Ainsi , le système
physique (molécules, Fabry-Perot) est soumis à deux peignes de fréquences
centrés à 03C9 . Dans chaque peigne, la composante n(m) est séparée de ses
deux voisines par 03A9s (ou 03A9p) et présente une amplitude proportionnelle
à Jn (Jm).
Dans nos expériences, la détection du signal de saturation s’effectue
sur le champ rétroréfléchi Ep , provenant de la cuve d’absorption. Pour
comprendre l’origine physique de l’apparition d’un signal à la fréquence de
modulation 03A9p , supposons tout d’abord que seul le champ Ep est présent
sur le système (03A9s = 0).
En l’absence de molécules dans la cuve, lorsque ce champ Ep est reçu
par le photodétecteur, sensible au carré du champ |Ep|2 , aucun signal ne
sera créé à la fréquence de démodulation 03A9p , à cause de la parité des fonc-
tions de Bessel (Jn = (-1)nJ-n). Les signaux provenant de Jn Jn+1 et J-n(n+1)
seront à tout instant de signes opposés.
Par contre, lorsque le système physique (molécules ou
Fabry-Perot) sera résonnant avec une (ou plusieurs) bande latérale (compo-
sante de Bessel Jn), à la fréquence 03C9o = w + n 03A9 , cette composante Jn verra
son amplitude et sa phase modifiées par le milieu résonnant, alors que J-n ,
Jn+1 et J-(n+1) ne seront pas affectées.
L’équilibre entre les signaux à la fréquence 03A9p , provenant de Jn+1
et J-n J-(n+1) sera détruit de sorte qu’il apparaîtra un signal à la fré-
quence 03A9p.
Cette description simplifiée s’applique également en spectroscopie de
saturation où Es et Ep sont simultanément présents sur le milieu résonnant.
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3.4.2.2 Expression générale de la forme de raie
Le calcul de la forme de raie en modulation haute fréquence, dans la
limite des champs lasers faibles est une application directe de la technique
diagrammatique développée par Ch.J. BORDE dans la référence [40 ] et
calculée dans [ 123]. L’expression (3.58) donne la puissance absorbée par
les molécules, dans une théorie au quatrième ordre de perturbation.
où nous avons conservé les notations et conventions de la référence [123] ;
F(vr) est la distribution transverse des vitesses et les coefficients C03B1
prennent en compte la polarisation laser et la dégénérescence des niveaux.
Les fonctions US et UP décrivent la dépendance gaussienne transverse
des faisceaux lasers.
Pour des ondes planes (US ~ UP ~ 1 , A = B = C = 0), les
intégrales précédentes peuvent être calculées facilement :
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Dans cette étude nous nous limiterons au cas des ondes planes; 
cependant,pour le cas des faisceaux lasers gaussiens, les coefficients
A, B, C sont évalués dans la référence [40 ] et les intégrations par
rapport à vr et 03C4’ sont effectuées comme dans le cas non modulé.
La structure due à l’effet de recul, ainsi que l’effet Doppler
transverse peuvent être inclus simplement en changeant les termes suivants
[41] :
dans le terme de population du niveau inférieur,
dans le terme de population du niveau supérieur
La forme très générale de l’expression (3.59) permet de donner immé-
diatement l’allure du signal de saturation dans les différentes situations
expérimentales :
- Détection hétérodyne du signal sonde modulé sans modulation du
faisceau saturant (n = n’ = o).
- Détection hétérodyne de la modulation induite sur le faisceau sonde
non modulé par le faisceau saturant modulé (m = m’ = o), encore appelé trans-
fert de modulation [73], [123].
- Détection hétérodyne du signal sonde modulé avec modulation du
faisceau saturant.
C’est ce dernier cas que nous allons développer maintenant, car c’est
le cas qui correspond à nos expériences.
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3.4.2.3 Cas où les faisceaux saturants et sondes sont modulés à
la même fréquence
Nous nous placerons dans l’hypothèse où la fréquence de modulation
est très supérieure à la largeur de raie (03A9 &#x3E;&#x3E; 03B33B1) et par conséquent nous
négligerons les termes tels que n ~ n’. D’autre part les fréquences de
modulation 03A9S et 03A9P , ainsi que les indices de modulation 03B4S/03A9 et
03B4P/03A9 seront pris égaux (03B4S/ A9 = 03B4P/03A9 = 03B2). Finalement l’expression de la
forme de raie ( 3.59) devient::
Il ressort clairement de cette formule que les champs sonde et saturant
interfèrent pour produire sur le détecteur un battement hétérodyne à la fré-
quence |m-m’ | 03A9 .
Après démodulation de ce battement,le signal apparaît alors comme un
ensemble de résonances situées aux diverses fréquences (n+m’)03A9 2 par rapport
à la fréquence moléculaire 03C9 .
Considérons le cas où la démodulation s’effectue à la fréquence 03A9 :
|m-m’ | = 1.
Pour les indices de modulation couramment utilisés (03B4 03A9  1), il est suf-
fisant de tronquer le développement de Bessel (3.56)au terme en J4 inclus.
Le tableau 3.6 rassemble tous les termes qui contribuent aux résonances
centrées à 03C9o ± p 03A9 2 où p s’étend de 0 à + 3 .
Chaque parenthèse indique les valeurs des trois paramètres (n,m’,m) qui
permettent d’écrire immédiatement chaque terme de la somme (3.63). A chaque
couple de parenthèses correspond un terme en exp i 03A9 t ou exp -i 03A9 t :
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TABLEAU 3.6
TERMES DU DEVELOPPEMENT DE BESSEL, CALCUL JUSQU’AU J4
FONCTIONS DE BESSEL QUI CONTRIBUENT AUX DIVERSES RESONANCES CENTREES A
03C9o ± p 03A9 2 avec p = 0, ...3, LORSQUE LA FREQUENCE DE DETECTION 03A9 EST
TRES SUPERIEURE A LA LARGEUR DE RAIE. LES FAISCEAUX SONDES ET SATURANTS
SONT MODULES.
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Le signal s’écrit alors :
où : 
est la lorentzienne complexe habituelle, centrée à 03C9 = 03C9 - n 03A9 2 dont la
partie réelle est un profil d’absorption, tandis que la partie imaginaire
est un profil de dispersion. Les coefficients En et Fn sont des combi-
naisons linéaires des quadruples produits des fonctions de Bessel présentés
dans le Tableau 3.7 .
La somme est étendue à tous les termes tels qu’aucun des indices ne dé-
passe 4 en valeur absolue.
Le signal à la fréquence 03A9 comporte une information sur l’absorption
et la dispersion du milieu, que l’on détecte en démodulant en phase ( ~ = 0
absorption) ou en quadrature (~ = 03C0/2 dispersion).
Nous obtenons les profils d’absorption (A) et de dispersion (D) bien
connus (ici En et Fn sont réels) :
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TABLEAU 3.7
COEFFICIENTS DES SIGNAUX EN PHASE ET EN QUADRATURE EN MODULATION A HAUTE FRE-
QUENCE (03A9) APRES DETECTION A LA FREQUENCE 03A9 . DEVELOPPEMENT JUSQU’AU J2 INCLUS.
LES FAISCEAUX SONDES ET SATURANTS SONT MODULES A LA MEME FREQUENCE (03A9).
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La figure 3.4.2 présente les profils d’absorption (a) et de disper-
sion (b) obtenus lorsqu’on balaye la fréquence du laser autour de la réso-
nance moléculaire 03C9 . On a choisi 03A9 = 20 03B3 et 03B2 = 0,6 .
Noter l’absence de résonance centrée à 03C9 dans la phase d’absorption.
Les résonances d’absorption sont centrées à 03C9 ± 03A9 2 , ± 03A9 , ± 3 2 03A9 et sont
des lorentziennes de largeur à mi-hauteur 203B3 . Ces résonances proviennent
de classes de vitesses vz non nulles, tout comme les résonances de croise-
ment de niveaux en spectroscopie de saturation usuelle. A la différence du
cas où l’on module à faible fréquence, tout élargissement des résonances
par modulation a disparu. On a ainsi directement accès à l’élargissement
provenant du temps de vol des molécules à travers le faisceau et aussi éven-
tuellement à l’élargissement collisionnel ou par saturation.
Les signaux de dispersion présentent une décroissance lente, caracté-
ristique,en 1/(03C9 - 03C9) sur les ailes des résonances et la forme de dispersion
centrale présente toutes les qualités requises pour générer un bon signal
d’erreur pour l’asservissement d’un laser en fréquence : symétrie impaire,
forte pente à 03C9 
= 03C9, et signe correct sur [03C9o - 03A9 2 , 03C9o+ 03A9 2 ].
A faible indice de modulation, il existe un facteur deux entre les
amplitudes des courbes de dispersion centrées à 03C9 = 03C9 et 03C9 = 03C9 ± 03A9 2(2J30J1 et J301 sont les termes prépondérants). Nous verrons plus loin
que ceci est un critère très sensible pour vérifier si l’on est effectivement
en champ laser faible.
3.4.3 MODULATION D’AMPLITUDE ASSOCIEE A UNE MODULATION DE PHASE
Comme nous le verrons au paragraphe suivant, nous avons observé une
asymétrie de certains spectres expérimentaux, tant en absorption qu’en dis-
persion, provenant de l’utilisation de cette technique de modulation à haute
fréquence. Stimulés par la récente publication de LENTH [122] sur l’influence
d’une modulation d’amplitude superposée à la modulation de fréquence (ou de
phase), nous nous sommes demandés si cette asymétrie ne provenait pas d’une
modulation d’amplitude.
Dans le cas des lasers visibles ou à centres colorés, si la modulation
de fréquence est réalisée par un cristal électro-optique dans la cavité, il
est possible,si le profil d’émission en fonction de la fréquence est horizon-
tal,de réaliser une modulation de phase avec un taux de modulation
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FIGURE 3.4.2
Signaux de saturation en phase et en quadrature en modulation à haute
fréquence lorsque les faisceaux sondes et saturants sont modulés à la même
fréquence. Théorie en champ faible.
M.F. : modulation de fréquence.
M.A. : modulation d’amplitude (voir paragraphe 3.4.3).
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d’amplitude extrêmement réduit. Par contre, dans le cas des lasers
à CO2 où le profil d’émission (la puissance de sortie) ne
s ’étend que sur une centaine de MHz pour les lasers classiques, et 550 MHz
pour les lasers guides d’ondes, une modulation de fréquence à une fréquence
de 100 kHz, par exemple, avec un indice de 0,1 , induit nécessairement
une modulation d’amplitude dans la gamme des 10-4 - 10-6. De plus, dans nos
expériences, la modulation de fréquence était réalisée à l’aide d’une courte
céramique piézo-électrique supportant le miroir de sortie du laser et modu-
lant donc la longueur de la cavité du laser. Le caractère mécanique de ce
système laser-miroir-céramique, modulé à une fréquence supérieure à sa pre-
mière fréquence de résonance (20 kHz), peut produire aussi des fluctuations
angulaires, ou des fluctuations des caractéristiques du faisceau de sortie,
à cette fréquence de modulation. Nous montrons maintenant comment le forma-
lisme développé pour la modulation de phase (ou de fréquence) peut être
étendu au cas où l’on superpose une modulation d’amplitude à la même fréquence.
Dans le cas d’une modulation à la fois de fréquence (M.F.) et d’ampli-
tude (M.A.), le champ électrique peut s’écrire de la manière suivante :
où M représente l’indice de modulation d’amplitude et ~ la différence de
phase entre M.A. et M.F..
Nous pouvons,de même,décomposer les champs sondes et saturants en fonc-




Cette décomposition est tout à fait similaire au cas d’une modulation
de phase pure, à condition de remplacer les fonctions de Bessel réelles J n
par les fonctions complexes Kn . Le formalisme développé dans la première
partie est alors immédiatement applicable en substituant Kn à Jn , avec :
Les expressions (3.68), (3.69) deviennent alors :
où les formes classiques absorption (A) et dispersion (D) sont remplacées
par une superposition des deux types de formes de raies, conduisant à une
asymétrie des spectres aussi bien en absorption qu’en dispersion.
La simulation sur ordinateur présentée sur la figure 3.4.3 a permis
de montrer pour diverses conditions de phase et d’indice de modulation,
l’influence d’une modulation d’amplitude sur la symétrie et la position des
résonances en détection hétérodyne.
Il convient donc d’être très prudent quant à l’utilisation d’une telle
résonance (signal de dispersion) comme signal d’erreur dans une boucle
d’asservissement de laser. En particulier,lors de mesures métrologiques,il




Signaux de saturation en phase et en quadrature détectés à la fréquence 03A9
avec (trait continu) et sans (trait en pointillés) modulation d’amplitude
superposée à la modulation de fréquence. Noter le déplacement et l’asymé-
trie des résonances lorsque l’indice de modulation d’amplitude (M.A.) est
non nul. Théorie en champ laser faible.
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3.4.4 RESULTATS
Nous allons présenter dans ce paragraphe quelques-uns des spectres
expérimentaux obtenus en détection hétérodyne (avec 03A9 » 0393) et voir
comment le formalisme précédent peut en rendre compte.
3.4.4.1 Transition P 39 A32 de 1920s04
Cette transition, exempte de structure hyperfine (I(1920s)=0),I(60),
bien isolée, est tout à fait propice aux études de formes de raies. Les
figures 3.4.4 à 3.4.7 présentent les spectres obtenus avec une fréquence
de modulation 03A9 = 89,44 kHz, un indice de modulation 03B2 ~ 0,8 et une pression
de seulement 10-5 Torr dans la grande cuve d’absorption. La largeur à mi-
hauteur,r , des résonances n’est que de 650 à 700 Hz en champ laser faible.
Comme nous l’avons déjà signalé, l’absence de tout élargissement des raies
par modulation simplifie l’interprétation des spectres et nous avons pu
déterminer ainsi l’élargissement collisionnel pour 0s04 et SF6 en extrapolant
à intensité laser nulle les largeurs de raies mesurées à différentes pres-
sions (Fig. 3.1.8 et 3.1.7).
3.4.4.1.1 Cham laser faible : P = 2 03BCW
Les expressions (3.68) et (3.69) permettent de calculer la forme de
raie théorique en modulation de fréquence pure en utilisant les paramètres
expérimentaux 03A9,0393, et 03B2. L’indice de modulation 03B2 = 0,8 n’apporte de contribu-
butions notables qu’aux trois premières résonances, à 03C9,03C ± A9/2et03C9 03A9. La
comparaison expérience-théorie présentée sur la figure 3.4.4, a été réalisée
en ne retenant que les trois premiers termes (J0 , J±1 , J±2) du développe-
ment de Fourier du champ modulé en fréquence.
3.4.4.1.2 Champ laser relativement intense : P = 12 03BCW
Si nous augmentons la puissance laser (x 6), il n’est plus possible
de rendre compte du spectre expérimental (Fig. 3.4.5).) Un examen détaillé
de ce spectre fait apparaître une largeur de raie différente pour chacune
des résonances à 03C9o , 03C9o ± 03A9/2 , 03C9o ± 03A9 .
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FIGURE 3.4.6 - Signaux théoriques (trait continu) et expérimentaux (points) en
champ laser intense. La courbe théorique est obtenue en affectant une
largeur et une intensité effective pour chacune des résonances. Noter cepen-
dant le léger déplacement de la résonance centrale sur le spectre de dis-
persion (a), ainsi que l’asymétrie des résonances d’absorption (b), dûs à
une légère modulation d’amplitude. Raie P39 A32 de 192OsO4.
225
FIGURE 3.4.7. (a) et (b) - Signaux théoriques (traits continus) et expérimentaux
(points) en champ laser intense. La courbe théorique prend en compte une
légère modulation d’amplitude, (d’indice 0,04), superposée à la modulation
de fréquence. Elle reproduit correctement le déplacement de la résonance
centrale sur la phase de dispersion (a). (Comparer à la figure 3.4.6).
Raie P39 A32 de 192OsO4 .
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De même, sur le spectre de dispersion, le facteur deux entre l’ampli-
tude de la courbe de dispersion centrée à 03C9 et les amplitudes des deux
courbes centrées à 03C9 ± 03A9/2,diminue très vite vers une valeur notablement
plus faible (de l’ordre de 1,5) dès que l’intensité du laser augmente.
En effet, la puissance correspondant à une impulsion 03C0/2, en dessous de
laquelle une théorie en champ faible est une bonne approximation, n’est que
de 3,3 03BCW pour OsO4. Or, comme nous l’avons vu, un champ modulé en fréquence
(ou en phase) est la superposition de plusieurs champs dont les amplitudes
sont directement proportionnelles aux fonction de Bessel J0(03B2), J1(03B2),
J-1(03B2), .... A chacun de ces champs peut être associée une impulsion n/2,
qui diffère d’une composante de Bessel à l’autre. Nous avons un effet de
saturation différentielle des différentes contributions J*m’ à la
forme de raie. En conséquence, à chaque combinaison Jn*m’ correspon-
drait un paramètre de saturation propre, c’est-à-dire pour la résonance
associée, une largeur et une intensité propres.
Une théorie en champ fort s’avère ici indispensable.
A l’aide de ce formalisme en champ faible, nous ne pouvons réaliser
qu’une approximation en affectant une largeur et une intensité effective
pour chacune des résonances. Ceci est très bien illustré sur la résonance
centrale du profil de dispersion où la forme de raie réelle est plus étroite
au centre et plus large sur les ailes (Fig. 3.4.6).
Les Figures 3.4.6 et 3.4.7 illustrent aussi très bien l’effet de la
modulation d’amplitude sur les intensités et les déplacements des diverses
résonances. En effet, le spectre de la Figure 3.4.6 (a) fait apparaître un
déplacement de plusieurs centaines de Hertz de la composante centrale qui
rendrait délicate l’utilisation d’une telle résonance comme référence de
fréquence.
3.4.4.2 Transition Q43F81de SF6
Cette transition,de structure hyperfine très serrée ( 2 kHz), nous a
permis d’illustrer la forme de raie en présence d’un indice de modulation
élevé. Les conditions expérimentales étaient les suivantes :
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Les figures 3.4.8et3.4.9 présentent les profils d’absorption et de
dispersion pour des indices de modulation respectifs de 0,5 et 1,4. Le fort
indice de 1,4 a nécessité une tension de commande de la céramique piézo-
électrique élevée ce qui s’est traduit par une modulation d’amplitude non
négligeable, et visible sur le bruit du signal d’absorption. Cependant, nous
avons considéré l’accord théorie-expérience de la Figure 3.4.9 suffisamment
satisfaisant pour ne pas effectuer le long et fastidieux calcul du signal en
modulation H.F. avec modulation d’amplitude,incluant les termes en J±3(03B2),J43B2)
En conclusion, dans le cas des champs lasers faibles, le formalisme
au troisième ordre avec introduction de la modulation d’amplitude permet
de rendre compte de façon satisfaisante des formes de raies. Par contre, un
formalisme en champ fort devient nécessaire dès que des effets de saturation
différentielle apparaissent sur les spectres expérimentaux. Ces effets sont
manifestes sur les spectres de la figure 3.4.12(c) donnés à titre d’illustra-
tion.
3.4.5 COMPARAISON DE LA SENSIBILITE DES METHODES DE DETECTION BASSE
FREQUENCE (03A9 &#x3C; 0393) ET HAUTE FREQUENCE (03A9 &#x3E; 0393)
Avant d’effectuer toute comparaison quantitative, il est important de
noter quelques restrictions quant à l’utilisation des deux méthodes :
3.4.5.1 Modulation basse fréquence (03A9 &#x3C; 0393)
L’obtention de raies de plus en plus étroites (0393 ~ 0,7 kHz principa-
lement limitée par l’élargissement par temps de vol) nécessite l’emploi de
fréquences de modulation de plus en plus basses (03A9 ~ quelques centaines de
Hertz) et d’indices de modulation très faibles (03B4  0393) afin d’éviter tout
élargissement par modulation. Ces basses fréquences sont alors situées dans
une région où le bruit d’amplitude des lasers devient prépondérant et il en
résulte une dégradation substantielle du rapport signal sur bruit. Par
contre, il est facile d’enregistrer des structures qui s’étalent sur plusieurs
centaines de kilohertz (R 72 s’étend sur environ 1 MHz) sans être gêné par
la fréquence de modulation puisque celle-ci est inférieure à la largeur de
raie.
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FIGURE 3.4.8 - Signaux théoriques (traits lisses) et expérimentaux en modulation
à haute fréquence pour la raie Q43 F81 de SF6 à faible indice de modulation(0,5) et en champ laser peu intense (2 03BCW). La pression dans la cuve est de




FIGURE 3.4.9 - Signaux de saturation théoriques (traits lisses) et expérimentaux
en modulation à haute fréquence pour la raie Q43 F81 de SF6,à fort indice demodulation (1,4). Pression : 10-5 Torr. L’intensité du laser est de l’ordre




3.4.5.2 Modulation haute fréquence (03A9 &#x3E; 0393)
Pour bénéficier pleinement de cette méthode, il convient de choisir
une fréquence de modulation suffisamment élevée pour se situer dans un ré-
gime où le bruit d’amplitude de la source est uniquement limité nar le bruit
de photons. Dans le cas des lasers à CO2, des fréquences supérieures à 20kHz
sont suffisantes; par contre pour un laser à colorant ou à centres colorés,
il est nécessaire d’utiliser des fréquences de plusieurs centaines de kilo-
hertz. Cependant, cette fréquence de modulation doit rester inférieure à
la largeur Doppler de la transition puisque ce sont des classes de vitesses
non nulles ( kvz = ±n 03A9 2) qui contribuent au signal. Enfin, cette fréquence
doit être supérieure à l’étalement des structures moléculaires à étudier,
afin d’éviter tout mélange complexe entre les diverses résonances à 03C9o ± n0 A9 2
et les structures. Un autre avantage de la modulation haute fréquence est
d’éviter tout élargissement par modulation quel que soit l’indice de modu-
lation. Néanmoins un fort indice de modulation introduira, comme nous l’avons
vu, une modulation d’amplitude avec tous ses inconvénients (symétrie et
position des résonances).
Enfin, les spectres en dispersion sont très propices à une bonne sta-
bilisation en fréquence d’un laser sur une résonance moléculaire (ou sur un
Fabry-Perot), puisque le signal d’erreur présente à la fois un signe adéquat
sur tout l’intervalle (- 03A9 2 , + 03A9 2), et une très forte pente au voisinage de
la résonance (03C9 = 03C9). Cet avantage est très utile pour les lasers bruyants
où les grandes excursions de fréquences peuvent être corrigées sans décro-
chage de l’asservissement.
Pour illustrer le gain de sensibilité en modulation haute fréquence,
nous avons mesuré le bruit en sortie de détection synchrone pour deux fré-
quences très différentes, 03A9 = 1 kHz et 03A9 = 90 kHz. Nous nous sommes limités
à la gamme de puissance 0 - 10 03BCW qui correspond aux puissances utilisées
dans l’enregistrement des spectres à ultra-haute résolution. Nous désignerons
par 03C3 le gain (en V) de la détection synchrone et Se , Ss les signaux
d’entrée et de sortie de cette détection synchrone :
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Le bruit R.M.S., dans une bande passante 0394f, ramené à l’entrée du
préamplificateur s’écrit alors :
où G représente le gain du préamplificateur et 03C4 la constante de temps
utilisée à la détection synchrone.
Les valeurs de B ont été portées dans le tableau 3.8 et sont tracées
sur la figure 3.4.10 .
A partir de la courbe d’étalonnage de la figure 2.3.6 donnant la tension
aux bornes du détecteur, V, en fonction de la puissance optique incidente
PL , on déduit le rendement p du détecteur
où R est la résistance de charge du détecteur. Les rendements des détecteurs
sur le montage de la boucle de référence et sur le montage de la grande cuve
sont sensiblement identiques et valent :
On en déduit le courant de bruit de photons dans la bande passante 0394f :
et la tension de bruit de photons:
apparaissant aux bornes des détecteurs ou du préamplificateur(*).
Ces valeurs du bruit de photons pour différentes puissances PL sont
reportées également sur la figure 3.4.10.
(*)En fait, dans l’étude des différentes sources de bruit du Chapitre 2,
nous avions utilisé pour nos détecteurs un rendement p = 4 A/W donné
par le constructeur. Ce rendement s’est montré notablement plus faible
dans nos expériences (p = 0,83 A/W).
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FIGURE 3.4.10 - Bruit R.M.S. à l’entrée du préamplificateur en fonction
de la puissance laser arrivant sur le détecteur de la grande cuve
d’absorption, à faible éclairement ( 10 03BCW). Dans les conditions
d’utilisation du spectromètre à la plus haute résolution (P ~ 1 03BCW),
la détectivité,à la fréquence de modulation de 90 kHz, est à un fac-
teur 2 ou 3 de la limite imposée par le bruit de photons.
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Discussion
- Dans le cas de la détection à 1 kHz, nous distinguons deux régimes
très différents en fonction de la puissance laser,que nous interprétons
ainsi : jusqu’à 1 03BCW, le bruit de l’ensemble détecteur-préamplificateur est
prépondérant; il ne dépend pas de la puissance laser et correspond,à un
facteur deux près,à la valeur théorique (2,5 ~0394f (nV)) pour cette
fréquence de 1 kHz. Au-delà de 1 03BCW, le bruit d’amplitude du laser à 1 kHz
devient prépondérant et augmente très rapidement avec la puissance laser.
- Dans le cas de la détection à 90 kHz, pour des puissances s’élevant
jusqu’à 4 03BCW,nous n’observons pas de bruit d’amplitude du laser. Le bruit
résiduel du système préamplificateur-détecteur (B ~ 2 ~0394f (nV)) vient s’ajou-
ter à la contribution du bruit de photons sensiblement du même ordre de
grandeur.
La technique de détection hétérodyne haute fréquence présente un niveau
de bruit au moins trois fois plus faible que celui de la détection à la fré-
quence de 1 kHz. Elle nous permet d’approcher à un facteur 2-3 près la li-
mite théorique du bruit de photons.
3.4.6 LA DETECTIVITE ULTIME DU SPECTROMETRE DE SATURATION SOUS SA
FORME ACTUELLE
La tension de bruit, vb , à l’entrée du préamplificateur, est de l’ordre
de 3 ~0394f (nV) pour des puissances inférieures à 5 03BCW. La puissance opti-
que qui est équivalente à cette tension de bruit s’écrit :
Cette puissance caractérise la détectivité ultime du spectromètre de satura-
tion sous sa forme actuelle, dans la gamme de puissances lasers de 0 à 5 03BCW.
Cette détectivité est à un facteur sensiblement 3 du bruit de photons. Cette
gamme de puissance est précisément celle qui correspond à une impulsion 03C0/2
pour les molécules SF6 (1 03BCW) ou OsO4 (3,303BC W). Pour la molécule SF6,avec une
puissance laser de 1 à 2 03BCW, la figure 3.1.1 indique qu’un rapport signal sur
bruit de 5 à 10 dans une bande passante de 1 Hz est obtenu pour chaque transi-
tion hyperfine de la raie R(28)A02, à une pression de 10-5 Torr dans la cuve.
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Ainsi chaque composante hyperfine correspond à une puissance absorbée
de l’ordre de 10-11 W. Le contraste de chaque raie de saturation est donc
dans la gamme des 10-5, à 1 03BCW de puissance et à 10-5 Torr. A l’optimum
d’intensité (impulsion n/2), le signal de franges de Ramsey attendu, avec
ce montage en cuve est au mieux de l’ordre de 1 % du signal de saturation
observé, si l’on suppose une efficacité d’excitation de chaque molécule de 1.
En effet, seulement quelques % des molécules contribuant au signal de saturation
croisent les trois zones de champ pour les franges de Ramsey et un autre
facteur 3 provient du rapport des longueurs d’absorption : 18 m pour les
franges, et 54 m pour le signal de saturation. De plus, comme nous le mon-
trerons au Chapitre 4, la distribution des vitesses de traversée des faisceaux
(vx) et la dimension y transverse viennent notablement diminuer l’efficacité
d’excitation de chaque molécule.
Il est donc clair que le rapport signal sur bruit obtenu avec la molé-
cule SF6 ne permet pas, dans les conditions actuelles, l’observation des
franges. Il manque un facteur sensiblement 50. Le signal de franges est très
nettement en dessous du bruit de photons dans cette gamme de puissance, de
sorte qu’une autre technique de détection (détection hétérodyne avec un oscil-
lateur local beaucoup plus intense par exemple) serait nécessaire. De même,
un moyen de peupler le niveau de départ beaucoup plus efficacement (refroi-
dissement, jet supersonique,.. voir le Chapitre 4) serait également souhaitable.
Rappelons qu’une molécule sur 105 à 106 participe à une transition
hyperfine donnée,à température ambiante (fonction de partition du paragraphe
3.3.3).
La situation (tout aussi grave pour la molécule OsO4) est plus favo-
rable pour l’ammoniac, pour laquelle l’impulsion n/2 se situe à 13-14 03BCWatt,
et les franges attendues sont plus larges. Une pression plus élevée dans la
cuve est alors possible. Au voisinage de l’impulsion n/2, nous obtenons un
rapport signal sur bruit de 50 dans une bande passante de 1 Hz pour la raie
a.s.R(2,0) à une fréquence de modulation de 750 Hz et pour une pression de
2 x 10-5 Torr dans la grande cuve.
Cependant, ces avantages ne se sont pas avérés suffisants pour observer
les franges, car il ne nous a pas été possible de trouver une raie de réfé-
rence de suffisamment bonne qualité de façon à stabiliser la fréquence du
laser de référence au niveau de la dizaine de Hz, sur la raie 10R(42) de CO2.
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Remarque
La comparaison des méthodes de détection à basse fréquence ou à
haute fréquence de modulation ne saurait être complète sans l’étude du
comportement du signal, dans les deux situations. Pour cela, revenons à
l’expression (3.59) :
Dans l’étude du paragraphe 3.4.2, nous avons négligé les contributions
provenant des valeurs n ~ n’ car elles étaient insignifiantes lorsque
03A9 » 03B3 . Par contre lorsque 03A9 et 03B3 sont du même ordre de grandeur,toutes
les combinaisons où n ~ n’ apportent une contribution au signal et par
conséquent viennent renforcer l’amplitude de celui-ci. Cet effet a pour
conséquence de venir atténuer,au niveau du rapport signal sur bruit, le
gain apporté par la réduction du bruit d’amplitude en modulation haute fré-
quence.
3.4.6.1 D’autres spectres en modulation haute fréquence
Pour illustrer le très bon rapport signal sur bruit que l’on peut
obtenir avec cette technique de modulation à haute fréquence, nous donnons
ci-dessous quelques exemples de spectres de SF6 enregistrés à très haute
résolution et leurs homologues où la fréquence de modulation est très petite
devant la largeur de raie. La fréquence de modulation choisie est supérieure
à l’étalement en fréquence de la structure hyperfine des transitions obser-
vées (Fig. 3.4.11 et 3.4.12).
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FIGURE 3.4.11 - Spectres en modulation à haute fréquence, (a), (03A9 = 90,1
kHz , 03C4 = 30 ms, un seul balayage, PL = 14 03BCW) et à basse fréquence(b), (03A9 = 1 kHz , 03C4 = 30 ms, 10 balayages) de la transition P33 A12
de SF6 . Ces spectres illustrent : (1) la nécessité de choisir une fréquence de modulation soit très supérieure,
soit très inférieure à l’étalement en fréquence de la structure hyper-
fine des raies;
(2) le gain en rapport signal sur bruit, apporté par la technique de modula-
tion à haute fréquence.
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FIGURE 3.4.12 (a) (b) et (c).
(a) Structure superhyperfine de la raie R(66)A01F2Ade la bande 03BD
de SF6 enregistrée par détection hétérodyne à haute fréquence
(95 kHz). On a fait la moyenne de 10 balayages de durée 37 secondes
avec une constante de temps de 30 ms. La pression de SF6 n’est que
de 3.10-5 Torr. (Seules les composantes centrées à -03A9/2 de la fré-
quence de résonance sont représentées).
(b) Même raie détectée à 03A9 ~ 1 kHz en un seul balayage de durée 15 minutes
et avec une constante de temps de une seconde.
(c) Signaux de saturation obtenus par modulation à haute fréquence (40 kHz)
de la céramique piézoélectrique du laser de balayage : (C1) signal en
phase; (C2)signal en quadrature. Le laser de référence est asservi sur la
raie Q(38)E° de SF6 et le deuxième laser,verrouillé en phase sur le
premier,est balayé en fréquence autour du centre de la raie Q(43)F81à
16,66 MHz de la précédente (~ 15,86 kHz par division). La pression de
SF6 dans la grande cuve est d’environ 10-4 Torr et la constante de




3.4.7 UNE TECHNIQUE POUR AMELIORER LA SENSIBILITE EN SPECTROSCOPIE
DE SATURATION : L’UTILISATION DE PLUSIEURS CLASSES DE VITESSES [124-127 ]
3.4.7.1 Principe
Cette technique, récemment démontrée au laboratoire par G. CAMY avec
un laser à Ar+ et la molécule d’iode [127], repose sur la constatation sui-
vante : en spectroscopie de saturation usuelle, le gain en résolution par
rapport à la largeur Doppler (039403C9D) provient de la sélection des molécules
de vitesse vZ sensiblement nulle, à la largeur de raie 203B3 près. En consé-
quence, seule une très faible fraction des molécules, de l’ordre de 2 03B3 039403C9D
contribue au signal de saturation. L’idée, initialement proposée dans les
références [124-126], consiste alors à tenter d’améliorer le rapport signal
sur bruit en faisant contribuer au signal, non seulement la classe v Z = 0,
mais aussi d’autres classes de vitesses.
Avec un laser monomode continu, nous commençons par réaliser un peigne
de fréquences optiques centrées autour de la fréquence 03C9L 203C0 du faisceau laser.
Ce peigne, dont les composantes adjacentes sont distantes de 03A9’, peut être
obtenu par modulation de phase, de fréquence ou d’amplitude. Dans le cas
d’une modulation de fréquence ou de phase, l’expression générale du signal
en champ faible développée au paragraphe précédent, formule (3.59),indique
qu’il apparaîtra un signal continu sur le détecteur pour toutes les combi-
naisons m-m’+n-n’ = o , associées aux facteurs
Si l’indicé de modulation 03B2 est suffisamment élevé, il est alors
évident que les fonctions de Bessel d’ordre élevé seront mises à contribution.
Si, de plus, 03A9’ &#x3E;&#x3E; 03B3 , seules les contributions n = n’ (et donc m = m’)
subsistent. Le signal continu apparaît comme un ensemble de résonances de
saturation centré à w = 03C9 et présentant un intervalle 03A9’ 2 entre résonances.
En particulier, le signal à résonance (03C9 = 03C9) présente clairement des
contributions de classes de vitesses kvZ = ± n 03A9’ non nulles, avec m = -n,
pour toutes valeurs de n.
Il est alors intéressant d’utiliser un indice de modulation très élevé
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de façon à couvrir toute la largeur Doppler de la transition avec le peigne
des fréquences optiques. En pratique, dans la majorité des cas, la présence
de raies voisines impose une limite supérieure à l’étalement de ce peigne.
Pour simplifier la discussion, nous nous sommes limités à la descrip-
tion du signal continu ou (ce qui est équivalent) du signal modulé en fré-
quence à une fréquence 03A9 très faible devant la largeur de raie 203B3. Un
raisonnement tout à fait similaire peut être développé dans le cas où l’on
effectue une détection hétérodyne à une fréquence 03A9 grande devant la
largeur de raie. On combine alors les avantages de l’utilisation de plusieurs
classes de vitesses et de la détection à haute fréquence.
3.4.7.2 Résultats
3.4.7.2.1 Détection à basse fréquence (03A9 = 1,5 kHz)
La figure 3.4.13(a) présente la raie de saturation Q(43)F81 de SF6 à
une fréquence de modulation 03A9 = 1,5 kHz et une pression de 1,2 x 10-4 Torr
(résolution moyenne). La largeur de raie (10,5 kHz pic-pic) est dominée par
l’élargissement par saturation : Plaser ~ 70 03BCW.
La figure 3.4.13(b)présente la même raie, toutes conditions égales
par ailleurs, lorsqu’on applique une modulation de fréquence supplémentaire
(03A9’ = 56 kHz). L’indice de modulation choisi 03B2’ = 1,4 est tel que J0 ~ J1.
Le signal de la composante centrale augmente notablement, ainsi que le
rapport signal sur bruit, alors que l’élargissement par saturation diminue
(largeur pic à pic de 8,8 kHz) puisque l’intensité du faisceau est répartie
sur l’ensemble des bandes latérales.
L’expérience précédente est répétée sur la figure 3.4.13(c) et 3.4.13(d),
dans des conditions de champ laser plus faible : PL = 23 03BCW. Cette fois, le
signal de la composante centrale n’augmente pas, car les contributions de
toutes les classes de vitesses non nulles ne sont pas suffisantes pour contre-
balancer le fait que la puissance laser est répartie sur l’ensemble des bandes
latérales. La réponse (non linéaire !) du système est proportionnelle à P2L en
champ faible. La largeur de raie est en conséquence notablement plus faible
sur la figure 3.4.13(d) (7,6 kHz) que sur la figure 3.4.13(c) (8,7 kHz).
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FIGURE 3.4.13 - Raie Q(43)F81de la bande 03BD de SF6 à résolution
moyenne : pression 1,2 x 10-4 Torr; fréquence de modulation
03A9 = 1,5 kHz; constante de temps : 30 ms.
(a) et (b) Puissance laser 70 03BCW.
(a) Sans peigne de fréquence supplémentaire. Largeur de raie : 10,5 kHz
(pic à pic).
(b) Avec peigne de fréquences (03A9’ = 56 kHz) d’indice 03B2’ = 1,4.
L’amplitude de la résonance centrale augmente et la largeur de raie
diminue (8,8 kHz pic à pic).
(c) et (d) Même expérience en champ laser faible (23 03BCW).
(c) Sans peigne de fréquence. Largeur de raie : 8,7 kHz(pic à pic).
(d) Avec peigne de fréquence (03A9’ = 56 kHz) d’indice 03B2’ = 1,4.
Largeur de raie : 7,6 kHz.
L’augmentation du signal apportée par les différentes classes de
vitesses non nulles n’est pas suffisante pour rattraper la diminu-
tion due à la répartition de l’énergie sur les différentes bandes
latérales.
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Notons que les résonances observées sont une superposition
de réponses de classes de vitesses différentes, ayant chacune leur propre
paramètre de saturation et donc leur propre élargissement par saturation.
On retrouve le phénomène de saturation différentielle décrit au paragraphe
précédent.
3.4.7.2.2 Détection hétérodyne à haute fréquence (03A9 = 80 kHz)
La raie Q(43)F81de SF6, détectée par la technique de modulation à
haute fréquence (03A9 = 80 kHz),est présentée sur la figure 3.4.14 (a) à haute
résolution (FWHM = 4,3 kHz). L’intensité du laser est de l’ordre de 6 03BCWatt
et la pression dans la cuve de 2 x 10-5 Torr. Le rapport signal sur bruit
pour une constante de temps de 10 ms est de l’ordre de 30. Lorsqu’on applique
le peigne de fréquences à l’aide d’une seconde modulation de fréquence
(03A9’ = 56 kHz), d’indice 03B2’ = 1,25, le signal s’affine notablement et diminue
car il est peu saturé. Si l’on augmente l’intensité du laser de façon à ré-
tablir un élargissement par saturation identique à celui de la figure 3.4.14(a),
(25 03BCW), nous obtenons le spectre (c). Le rapport signal sur bruit est de
l’ordre de 60 pour 03C4 = 10 ms, soit à largeur de raie identique, deux fois
meilleur qu’en l’absence du peigne de fréquence (03B2’ = o). Enfin, si l’on
supprime ce peigne de fréquences à 56 kHz, à même puissance laser, la raie
s’élargit à nouveau considérablement par saturation : spectre (d) : FWHM =
5,44 kHz. Noter l’apparition de résonances supplémentaires sur les ailes de
la raie d’absorption. La fréquence de modulation choisie pour réaliser le
peigne de fréquences à 56 kHz produit une série de résonances à 03C9 ± n 03A9’ 2 trop
proches de la fréquence de détection 03A9 = 80 kHz. Il serait souhaitable de
pouvoir augmenter l’une ou l’autre de ces fréquences en utilisant un modu-
lateur électro-optique,par exemple, à la place des céramiques piézo-élec-
triques modulant la longueur de la cavité laser.
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FIGURE 3.4.14 - Contribution au signal de saturation de plusieurs
classes de vitesses en détection hétérodyne à haute fréquence
(03A9 = 80 kHz).
Raie Q(43)F81de SF6 à très haute résolution ; pression 2 x 10-5Torr.
(a) et (b) Intensité 6 03BCW, constante de temps : 30 ms.
(a) Sans peigne de fréquence supplémentaire (03B2’ = 0). Largeur à mi-hauteur
(L.M.H.) 4,3 kHz.
(b) Avec peigne de fréquence à 03A9’ = 56 kHz d’indice 03B2’ = 1,25 L.M.H. = 3,8
kHz.
(c) Mêmes conditions que (b) mais l’intensité du laser est multipliée
par 4 de façon à rétablir un élargissement par saturation identique
à (a).
Intensité : 25 03BCW. L.M.H. : 4,25 kHz. Le rapport signal sur bruit
est deux fois meilleur qu’en (a).
(d) Sans peigne de fréquence supplémentaire (03B2’ = 0), et avec la même
intensité qu’en (c). La raie s’élargit notablement par saturation.
L.M.H. = 5,45 kHz.
(c) et (d) : constante de temps : 10 ms.
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3.5 LES RÉSULTATS SPECTROSCOPIQUES
3.5.1 STRUCTURES FINES, SUPERFINES, HYPERFINES ET SUPERHYPERFINES
DANS LA BANDE 03BD DE SF6 [33, 34, 61, 95, 31, 29]
3.5.1.1 Introduction
La spectroscopie infrarouge de SF6 et plus généralement des toupies
sphériques possède une longue histoire, à la fois sur un plan théorique et
sur un plan expérimental. En effet, si les premiers spectres infrarouges
et Raman de SF6 remontent à 1934 [163],c’est dès la fin des années 1950
qu’un formalisme tensoriel pour l’écriture de l’hamiltonien de vibration-
rotation est développé par J. MORET-BAILLY [62, 131]. Malgré l’observation
de quelques raies de saturation en 1969 [6], il a fallu attendre 1975
(mise au point de diodes lasers PbSnTe balayables sur 50 GHz et spectrosco-
pie d’absorption linéaire de SF6 sur de tels intervalles) ainsi qu’un
travail théorique considérable, pour que des valeurs de J déterminées puis-
sent être, pour la première fois, attribuées aux transitions observées [65,
29, 130]. Parallèlement, le formalisme tensoriel pour les toupies spériques
(groupe double et algèbre de Racah) s’est étendu à une grande variété de
problèmes [131-138, 166-168].
Les différents niveaux de résolution et de structures qui peuvent
être observées dans la bande 03BD de la molécule SF6 sont illustrés de façon
schématique sur la Figure 3.5.1 .
A la résolution la plus faible, spectre (a), on trouve seulement
l’enveloppe des branches P,Q,R, enregistrées avec un spectromètre à grille
de Girard, de résolution 0,07 cm-1 [128 ]. Plusieurs bandes chaudes sont
également visibles. L’étape suivante, spectre (b), nécessite l’emploi de
diodes laser à semi-conducteur ou de la spectroscopie par transformée de
Fourier. Cette étape a mis en évidence la structure fine tensorielle de
chaque multiplicité J [129,130], qui provient d’effets anisotropes induits
par la rotation (dans v3 = 0 et v3 = 1) et par la vibration (dans v3 = 1).
Cette structure tensorielle n’est que partiellement résolue,à cause de la
largeur Doppler des raies (30 MHz à température ambiante). De nombreux
amas, tels que l’amas A12Fdu spectre (b),ne sont pas résolus. Ces amas
apparaissent de façon très régulière aux deux extrémités des multiplicités
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FIGURE 3.5.1
A la résolution la plus faible (spectre (a) du haut), on retrouve seulement
l’enveloppe des branches P, Q et R enregistrées avec un spectromètre à grillede Girard de résolution 0,07 cm . La structure fine tensorielle des raies
apparaît sur le spectre de diodes laser (b) limité à la largeur Doppler.
La structure superfine des amas R28 A1, F1, F2, A2 et R29 F1 , F2 n’est résolue
que sur le spectre d’absorption saturée (c) obtenu avec le laser guide d’ondes
LG01 libre. Enfin les structures hyperfines ne sont visibles que sur les spectres
(d) obtenus avec contrôle électronique de fréquence.
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en J et furent d’ailleurs initialement mis en évidence par ordinateur.
La physique sous-jacente à ces amas apparaissant dans les spectres infra-
rouges des toupies sphériques (CF4 , SF6 , SiH4, 0S04, SiF4, ...) a été
bien expliquée par les travaux de W.G. HARTER et C.W. PATTERSON [139-142].
Ces auteurs, qui ont suivi la voie ouverte par A.J. DORNEY et J.K. WATSON
[169 ], ont en effet montré que ces amas ("clusters") avaient pour origine
une brisure spontanée de symétrie dans la molécule, pouvant être induite,
entre autres, par la distorsion centrifuge tensorielle. Le groupe de recou-
vrement initial de la molécule (Td ou 0h pour les toupies sphériques) se
réduit alors à un sous-groupe de plus basse symétrie (C3 ou C4). Comme il
y a respectivement 8(6) axes de rotation équivalents, il reste une dégéné-
rescence d’ordre 8 (ou 6). Tout effet tunnel entre ces 8(6) axes de rota-
tion équivalents tendra à résoudre ces amas en composantes individuelles
repérées par les représentations irréductibles du groupe de recouvrement
initial (0h).
Dans ce modèle simple, les structures superfines correspondantes sont
des doublets, triplets ou quadruplets, avec des écartements en fréquence
bien définis. C’est à ce niveau de résolution qu’interviennent les méthodes
de spectroscopie sans effet Doppler, comme la spectroscopie de saturation.
Sur le spectre (c), enregistré à l’aide du laser guide d’ondes LG0 1
libre, avec une résolution de l’ordre de 20 kHz, le quadruplet A2F1,
présentant environ 16 MHz entre composantes, est complètement résolu.
Enfin, à la plus haute résolution (1 kHz) obtenue avec le spectromètre
de saturation de Villetaneuse [30,31,37,61], apparaît la structure hyperfine
magnétique de chacune des raies ro-vibrationnelles. Spectre (d). Cette
structure hyperfine magnétique provient de l’interaction des spins des noyaux
avec les divers champs magnétiques présents dans la molécule : interactions
spin-spin, spin-rotation, et spin-vibration.
La plage d’accordabilité du laser guide d’ondes à CO2 (ou à N2O) permet
d’atteindre plus d’une centaine de transitions ro-vibrationnelles des bran-
ches P, Q, R de cette bande 03BD de SF6 , avec des valeurs de J s’étendant de
3 à 94.
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2022 Il est alors clair que la mesure de la fréquence absolue de chacune
de ces transitions avec une incertitude de l’ordre du kHz, est un test extrê-
mement précis de l’hamiltonien de vibration-rotation des molécules toupies
sphériques. A partir de l’ensemble de ces mesures de fréquences, une première
détermination d’un jeu de paramètres spectroscopiques pour la bande 03BD par
une méthode de moindres carrés, réalisée en collaboration avec C. CANTRELL,
présentait une déviation standard supérieure à 330 kHz [61 ]. Cette dévia-
tion standard était d’environ deux ordres de grandeur supérieure à la pré-
cision actuelle des mesures expérimentales. C’est pourquoi nous nous sommes
récemment adressés à l’équipe de DIJON, spécialiste de ces problèmes. Ainsi,
B. BOBIN et coll. ont déjà obtenu un résultat préliminaire très encoura-
geant, deux fois meilleur que la précédente détermination [143 ].
2022 Dans un deuxième temps, nous avons enregistré la structure hyperfine,
avec une résolution de l’ordre du kHz, de chacune de ces transitions de vibra-
tion-rotation. Comme il apparaît sur les figures 3.5.2 à 3.5.6,des structures
d’une très grande richesse ont ainsi pu être mises en évidence.
Il n’est pas dans l’objet de ce mémoire de développer l’étude de phy-
sique moléculaire qui permet d’interpréter et de reproduire théoriquement
l’ensemble de ces spectres. Le lecteur intéressé trouvera dans la thèse
d’Etat de Ch. BREANT [144], l’atlas complet de toutes ces structures et
pour chacune d’entre elles, une comparaison détaillée avec la théorie
développée dans les références [33,34, 145]. L’ensemble de ce travail
sera publié ultérieurement.
Nous nous limiterons ici à présenter deux des résultats les plus
marquants qui ont pu être mis en évidence pour la première fois avec le
spectromètre de Villetaneuse.
1) la brisure du type de symétrie des niveaux de vibration-
rotation dans le groupe ponctuel de la molécule [33, 34]
2) l’observation de structures superhyperfines [31, 35].
3.5.1.2 La brisure du type de symétrie des niveaux de vibration-
rotation [33, 34].
Comme chacun sait, les niveaux ro-vibrationnels sont repérés par les




d’équilibre de la molécule, par exemple A1,A2FE pour le groupe 0 .
A cause des interactions hyperfines, le type de représentation perd
dans certains cas son caractère de bon nombre quantique. Des niveaux
de types de symétrie différents peuvent être mélangés par les interac-
tions hyperfines, ce qui se traduit sur les spectres par l’apparition de
raies nouvelles et de structures complexes telles que le doublet R 29 F12
de la figure 3.5.1 .
En corollaire, s’est manifestée la nécessité, auparavant négligée
dans les toupies sphériques, de tenir compte de la parité (caractère u ou g).
Ceci est très bien illustré dans le cas de l’amas régulier Q(38)F2gEuF1g,u
(Fig. 3.5.4), par l’apparition d’un croisement de niveau exactement à mi-
distance entre les raies Eu et F1g,u  alors qu’il n’apparaît pas entre F2g
et Eu. Comme nous allons le montrer maintenant, ceci découle directement
du principe de Pauli.
En effet, la fonction d’onde totale est le produit tensoriel de la
fonction d’onde de spin 03A8NS et de la fonction d’onde de vibration-rotation
03A8VR . Ces fonctions sont caractérisées par leur type de symétrie dans le
groupe 0(3) x G, produit du groupe orthogonal dans le repère du laboratoire,
par le groupe G de recouvrement de la molécule. Pour une toupie sphérique
telle que SF6 , G = Oh et 03A8 doit être A2u pour satisfaire le principe
de Pauli,
où F03C4 , J03C4, et Ig caractérisent la représentation dans 0(3), (03C4 est
l’indice de parité), tandis que A2u , C et C’ caractérisent les représen-
tations dans G, et l’indice n distingue les représentations irréducti-
bles identiques pour les fonctions d’ondes de vibration-rotation.
Les fonctions d’ondes nucléaires ne peuvent avoir qu’un certain
nombre de types de symétrie C’ dans Oh : A1g , A2g, A2u , Eg , F1u, F2u,
F2g [ 146] .La formule (3. 85) et le principe de Pauli indiquent alors que les




Spectres théorique (haut) et expérimental (bas) de l’amas Q(38)Fo2g Eou Fo1g,u 
illustrant 1a présence d’un croisement de niveaux (à mi-distance entre raies
principales) induit par l’hamiltonien hyperfin. Celui-ci ne peut mélanger que
deux états ro-vibrationnels de même parité, de sorte que 1e croisement n’appa-
raît qu’entre Eou et Fo1 [33,34]. Il existe également un autre croisement entre
F2g et F1g , non visible sur le spectre, car il se trouve confondu avec la
transition E [33] .
u
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Dans l’état vibrationnel fondamental, le caractère u ou g dans Oh
est identique à la parité totale et est conservé par les interactions hyper-
fines (on néglige les effets d’interactions faibles pouvant éventuellement
violer la parité). Ainsi l’hamiltonien hyperfin ne peut mélanger que deux
états ro-vibrationnels de même parité. Les croisements de niveaux par effet
Doppler entre raies correspondant à des états fondamentaux de parité opposée
sont absents; par exemple celui qui serait situé à mi-distance entre les
raies Eou et Fo2g sur la figure 3.5.4 est absent, tandis que son homologue
entre F1 u et Eu est apparent.
De la même façon, les opérateurs hyperfins peuvent s’écrire comme
produit tensoriel d’un opérateur de spins nucléaires et d’un opérateur de
vibration-rotation:
et seul l’opérateur total doit être invariant dans les opérations du groupe
0(3) x G . Chacun des deux hamiltoniens HVR et HNS dans la formule (3.87)
peut être un tenseur (C ~ A1g), de sorte qu’apparaît la possibilité de
coupler deux états de vibration-rotation de types de symétrie dans G
différents.
L’amas R 29 F1u,g  F2g présenté sur la figure 3.5.1 est un exemple
de fort mélange des états de vibration-rotation par les interactions
hyperfines, et illustre par conséquent la violation de la règle de sélec-
tion 0394C = o. De même les amas :
présentent tous des croisements de niveaux qui manifestent également ce fort
mélange.
L’amas Q(52) E4 F61 A21 (Fig. 3.5.6 ) est spécialement intéressant, car
il présente un dédoublement d’inversion spectaculaire. En l’absence de tout
effet tunnel d’inversion dans la molécule, la raie Q(52) A1u,g est dédoublée
par les interactions hyperfines en ses deux composantes A1u et A1g , dis-
tantes d’environ 34 kHz. Ce doublet d’inversion est également apparent sur la




Structure détaillée d’un amas E, F1, A1 présentant un dédoublement spectaculaire
de la raie Q(52)A21en ses composantes A1u et A1g dû au mélange hyperfin entre
les composantes A1u et Eu .
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3.5.1.3 Observation de structures superhyperfines [31, 35 ]
3.5.1.3.1 Comme nous venons de le rappeler, la structure en amas (dite
superfine) est une conséquence de la brisure spontanée de symétrie dans la
molécule. Le groupe de recouvrement de la molécule n’est plus G mais un
sous groupe de plus basse symétrie (C3 ou C4). Généralement, cette structure
en amas qui ne provient que de l’hamiltonien de vibration-rotation, est bien
résolue à l’aide de la spectroscopie de saturation. L’amas R(28) A2F1
sur la figure 3.5.3 présente environ 16 MHz entre composantes. Cependant, ces
amas, pour les valeurs élevées de J et vers les extrémités des multiplicités
en R, deviennent extrêmement serrés. Les écarts de fréquence entre transi-
tions ro-vibrationnelles pures peuvent devenir très réduits : de l’ordre de
quelques Hz à quelques 10-12Hz !!. L’effet tunnel entre axes équivalents
au nombre de six ou huit selon qu’il s’agit du sous-groupe C4 ou C3 ,
devient de moins en moins efficace. Cette situation est appelée par W.
HARTER "superhyperfi ne" [140].
Dans une telle situation, les énergies superfines deviennent négli-
geables devant les énergies hyperfines de l’ordre de quelques dizaines de
kHz.
L’allure des sous-niveaux dans une situation superhyperfine a été
qualitativement prédite par W. HARTER, qui a tracé des diagrammes de corré-
lation,tels que celui qui est présenté sur la figure 3.5.7, qui font le lien
entre une situation hyperfine pure (paramètre S d’effet tunnel grand, cas 1)
et une situation superhyperfine pure (paramètre S petit, cas 2) [140].
Dans le cas 2,les structures attendues sont très différentes de la
simple superposition des structures hyperfines associées à chaque transi-
tion ro-vibrationnelle, puisque les interactions hyperfines mélangent,
comme nous venons de le voir, les états ro-vibrationnels correspondants.
Par définition, nous appellerons structure superhyperfine l’ensemble
des transitions entre une situation superhyperfine dans l’état vibrationnel
fondamental et une situation superhyperfine dans l’état v3 = 1.
3.5.1.3.2 Ces transitions superhyperfines (cas 2 ~ cas 2) ont été
observées pour la première fois à l’aide du spectromètre de saturation de
Villetaneuse [30, 31, 37, 61]. Ouatre parmi les cinq types d’amas possibles,
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FIGURE 3.5.7-D’après la référence [140]
FIGURE 3.5.8
Trois amas F12 dans la bande 03BD de SF6 présentant une structure superhyperfine
(transition cas 2 
~ cas 2) et comparaison avec les spectres théoriques [35] .
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ont été observés :
De plus, nous avons observé quelques structures pour lesquelles
l’écartement superfin est petit par rapport aux écartements hyperfins :
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FIGURE 3.5.9
Divers types d’amas dans la bande 03BD de SF6 présentant une structure superhyper-




Amas dans la bande 03BD de SF6 correspondant à une situation intermédiaire. La
structure superfine n’est pas négligeable devant la structure hyperfine. Noter
1a complexité des structures, comparées aux cas purs des figures 3.5.8 et 3.5.9.
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Comme il est apparent sur les figures 3.5.8 et 3.5.9,les spectres corres-
pondant à une structure superhyperfine pure sont remarquablement simples,
alors que dans le cas où l’écartement entre composantes superfines n’est
pas complètement négligeable, la structure devient beaucoup plus compli-
quée (voir R73 ou R74, par exemple).
3.5.1.3.3 Résumé de la théorie de ces structures hyperfines et
superhyperfines
Les quelques éléments de la théorie de ces structures hyperfines qui
suivent, ont simplement pour objectif de montrer qu’un petit nombre de
constantes de couplage permet de reproduire de façon satisfaisante la grande
richesse des structures observées. Ici encore, nous renvoyons le lecteur
aux références [ 34, 35, 145 ], pour plus de détails.
L’hamiltonien effectif utilisé pour cette étude peut s’écrire de la
façon suivante :
où H0VR représente la partie de l’hamiltonien de vibration-rotation qui
ne lève pas la dégénérescence sphérique. La valeur propre correspondante
E0VR est commune à tous les états de même J,R,~3 et v3 et sera choisie
comme origine des énergies.
J correspond à la valeur propre J(J+1) du carré du moment angulaire
total J dans le repère du laboratoire
R correspond au moment angulaire de rotation pure; dans cette étude,
il peut être considéré comme un bon nombre quantique 
dans v3 = o, J = R
dans v3 = 1, J = R+1,R, R-1
~3 est le moment angulaire de vibration pure (o ou 1),
v3 = 0 ou 1.
Un état ro-vibrationnel est écrit | J,M,R,n,CR,03C3,v &#x E; où CR est le
type de symétrie dans Oh , n distingue les états de vibration-rotation d’une
représentation irréductible CR de 0h, et 03C3 indique la composante de CR.
Cet état ro-vibrationnel est couplé à un état de spin nucléaire | I MI CS 03C3 &#x3E;
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pour donner la base hyperfine :
dans laquelle est écrite la matrice hamiltonienne. Nous avons vérifié que
chaque amas ro-vibrationnel est suffisamment éloigné de ses plus proches
voisins pour être traité indépendamment, si bien que la dimension de la
base est 12 pour un amas F12 , 16 pour un amas A1EF, 20 pour un amas
EF1F2 et 24 pour un amas A2EFou A12F.
L’hamiltonien ro-vibrationnel anisotrope HVR peut s’écrire sous
forme très générale [137] :
où tk1k2k est une constante moléculaire et [vk1 x vk2 IKA1 sont des
tenseurs de vibration-rotation de rang K construits à partir de tenseurs
d’ordre k1 et k2 de vibration et de rotation, et qui ont la symétrie A1
dans G. HVR est principalement constitué des deux opérateurs suivants :
T044 est l’opérateur du second ordre, de distorsion centrifuge (tenseur
d’ordre 4).
La constante de couplage qui lui est associée, t044 a été déterminée
grâce aux mélanges induits par les interactions hyperfines présentés au
paragraphe précédent, et vaut 5,7 Hz [ 33 ]. C’est le seul terme du second
ordre conduisant à une décomposition tensorielle des niveaux dans l’état
vibrationnel fondamental.
T224 , qui n’a d’éléments de matrice non nuls que dans v3 ~ 0,est
l’opérateur tensoriel d’ordre 4 et du second ordre dans le développement
de l’hamiltonien de vibration-rotation, qui prédomine dans v3 = 1. La
constante associée t224 est égale à 1125,58 kHz.
L’hamiltonien hyperfin Hhyp est la somme des opérateurs figurant
dans le tableau ci-dessous,dont les expressions explicites sont calculées
dans les références [34, 133, 135] .
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Ces constantes de couplage ont été déterminées à l’aide des structures
hyperfines observées précédemment et n’ont pas été réajustées dans les
spectres théoriques des figures 3.5.8 à 3.5.10 sauf pour trois cas où la
constante Cds a dû être très légèrement modifiée.
Par définition, dans une structure superhyperfine pure, les matrices
hamiltoniennes dans v3 = 0 et v3 = 1 ont la même structure et des éléments
de matrices très voisins, ce qui explique que le spectre observé soit très
étroit (~ 40 kHz) bien que les énergies propres soient étalées sur plusieurs
MHz.
Ceci est très bien illustré sur des nomogrammes,tels que celui de la
figure 3.5.11,où sont portées en abscisse les valeurs propres dans v3 = 1,
et en ordonnée les valeurs propres dans v3 = o. Les transitions permises
définissent un ensemble de points qui donne le spectre résultant par une
projection à 45°.
C’est ainsi qu’ont été obtenus les spectres synthétiques théoriques,
avec une largeur de raie expérimentale ajustable et des intensités provenant
de la théorie en champ faible au quatrième ordre de perturbation de la ré-
férence [110].
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Les spectres expérimentaux et théoriques,en quadruplets extrêment
réguliers dans le cas des axes d’ordre 4, diffèrent notablement des pré-
dictions de W.G. HARTER dans la référence [140 ] et s’avèrent même plus
simples. Les valeurs propres sont différentes et le nombre quantique F
n’est pas strictement croissant. Cependant, les composantes des vecteurs
propres sont très proches de la définition des tableaux d’YOUNG brisés
de HARTER et les valeurs propres peuvent être repérées avec ces tableaux
dans le groupe de permutation S4 + S2 . L’interprétation de ces struc-
tures superhyperfines en quadruplets réguliers dans le cas des axes d’ordre
quatre, est en cours et sera publiée prochainement [147].
FIGURE 3.5.11
NOMOGRAMME POUR UNE STRUCTURE SUPERHYPERFINE
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3.5.2. MOLECULE Os04
Une première campagne de spectres, à l’aide du laser guide d’ondes
LG01, a permis de mettre en évidence quelques transitions fondamentales
des molécules 1890s04 , 1900s4, 1920s04, de grand intérêt métrologique.
Dans l’interprétation des spectres, l’étape intermédiaire à l’aide de la
spectroscopie par transformée de Fourier avec la résolution Doppler est
en cours et devrait permettre de préciser la position des résonances avec
une précision suffisante.
Un programme d’étude à très haute résolution de la structure qua-
drupolaire des transitions de vibration-rotation de la molécule 1890s04
sera alors possible. (Le spin de 1890s04 vaut 3/2). Cette structure
quadrupolaire (interdite par la symétrie sphérique de la molécule) est
induite par les effets anisotropes de distorsion centrifuge et de vibra-
tion-rotation dans v3 = 1 [170, 171] .
A titre de résultat préliminaire, nous donnons sur la Figure 3.5.12
la structure quadrupolaire électrique des transitions P49 A32 et A31 dans
la bande 03BD de 1890s04. Nous avons vérifié, avec une précision de
l’ordre de la centaine de Hz que les écartements en fréquence entre compo-
santes | F-J | = 1/2 (36,5 kHz) étaient identiques pour les deux raies A32
et A31 . De même, les deux doublets, moins bien résolus sur la Figure 3.5.12,
correspondant aux composantes | F-J | = 3/2 , sont identiques avec une pré-
cision en fréquence de l’ordre de la centaine de Hertz.
Comme nous avons déjà observé un certain nombre d’autres transitions
fondamentales dans la bande 03BD de 1890s04 avec le laser guide d’ondes LGO 1,
l’étude à très haute résolution de ces structures quadrupolaires électriques




FIGURE 3.5.12 - Structure quadrupolaire électrique des transitions ro-vibra-
tionnelles P(49)A32 et A31 dans la bande 03BD de 1890s04 . Les écarts en
fréquence entre composantes | F-J | = 1/2 (36,5 kHz) sont identiques pour
les deux raies de vibration-rotation A32 et A31 , avec une précision meilleure
que 100 Hz. De même, les écarts en fréquence entre composantes | F-J |=3/2
(peu résolues) sont identiques avec la même précision.
(Les écarts entre doublets | F-J | = 1/2 et 3/2, de l’ordre de 1845 kHz n’ont
pas été mesurés avec la même précision).
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3.5.3 PREMIERE OBSERVATION DE LA STRUCTURE HYPERFINE MAGNETIQUE
DANS LE SPECTRE INFRAROUGE DE L’AMMONIAC [113]
Nous reproduisons ci-dessous, la lettre récemment soumise pour
publication au Journal de Physique. Un certain nombre d’autres transi-
tions sont accessibles avec un laser guide d’ondes à CO2 (et ses diverses
variétés isotopiques), ce qui devrait permettre une étude détaillée de
la structure dipolaire magnétique de cette molécule. Celle-ci apparaît
seule dans le cas de la molécule 15NH3 , tandis qu’elle est associée à
une structure quadrupolaire électrique dans le cas de 14NH3 .
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PREMIERE OBSERVATION DE LA STRUCTURE HYPERFINE
MAGNETIQUE DANS LE SPECTRE INFRAROUGE DE L’AMMONIAC
Ch. Salomon, Ch. Chardonnet, A. Van Lerberghe, Ch. Bréant
et Ch. J. Bordé.
Laboratoire de Physique des Lasers





Titre en Anglais :
FIRST OBSERVATION OF A MAGNETIC HYPERFINE
STRUCTURE IN THE INFRARED SPECTRUM OF AMMONIA
RESUME EN FRANCAIS
Nous présentons la première observation expérimentale, par spectroscopie
de saturation, de la structure hyperfine magnétique dans le spectre infrarouge de
l’ammoniac. Le spectre de la transition as R(2,0) de la bande v2 de 15NH3, en
quasi-coincidence avec la raie 10R42 du laser à CO2, a été enregistré avec une
demi-largeur de raie de 2 kHz, limitée par le temps de vol des molécules à tra-
vers le faisceau laser. Ce spectre s’est avéré très sensible à un champ magné-
tique extérieur de sorte que le champ terrestre a dû être compensé.
RESUME EN ANGLAIS
We give the first exp erimental observation of a magnetic hyperfine
structure in the infrared spectrum of ammonia, through saturation spectroscopy.
The v2 as R(2,0) transition of 15NH3 in close coincidence with the 10R42 CO2
laser line has been recorded with a 2 kHz half-width, which was limited by the
molecular transit time across the laser beam. The observed spectrum appeared to
be very sensitive to an external magnetic field so that the earth field had to
be compensated.
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Dans le cadre d’un programme d’étude de structures hyperfines et superfines
de nombreuses molécules, nous présentons la première observation expérimentale
d’une structure hyperfine magnétique dans la bande 03BD2 de la molécule d’ammoniac.
Dans le passé, il a déjà été possible de mettre en évidence la dépendance
vibrationnelle de la constante d’intéraction hyperfine quadrupolaire électrique
dans la bande v2 [1] et plus récemment dans la liande 203BD [2] de 14NH3. De telles observations
nécessitaient un pouvoir de résolution de quelques dizaines de kHz. L’observation d’une
structure hyperfine magnétique requiert une résolution de l’ordre du kilohertz (~3 10-8cm1)
Cette structure hyperfine magnétique a été observée à l’aide du spectromètre
infrarouge de Villetaneuse décrit dans les références [3 - 6]. Celui-ci est composé
essentiellement de deux lasers à CO2, contrôlés en fréquence,associés à deux cuves
d’absorption qui permettent d’utiliser les techniques classiques d’absorption
saturée.
Le premier laser à CO2, fonctionnant à basse pression est stabilisé en
fréquence sur une raie de saturation moléculaire et sert de référence de fréquence.
En particulier, l’asservissement en fréquence avec une raie de la molécule OsO4
comme référence,a déjà permis d’obtenir une pureté spectrale de l’ordre de 10 Hz,
et une stabilité à long terme meilleure que 10-13 sur des temps typiques d’enregistrement de
plusieurs minutes. Le second laser à CO2 est décalé en fréquence par rapport au
précédent, à l’aide d’un verrouillage en phase du battement de ces deux lasers sur
la fréquence très stable d’un synthétiseur radio-fréquence. Cette boucle d’asser-
vissement permet à la fois de transférer la stabilité à court terme et à long terme
du laser de référence au laser décalé et d’effectuer un balayage en fréquence
parfaitement linéaire grâce à la commande du synthétiseur par ordinateur. Le faisceau
du laser accordable, est alors agrandi à un diamètre 2wo = 8 cm et envoyé dans une grande
cuve d’absorption (longueur 18m, diamètre 70 cm), où il vient sonder l’absorption
des molécules sur un trajet de 108 m. Le défaut de planéité des fronts d’ondes
est inférieur à 03BB/10 à 10 03BCm. A très basse pression (~10-5Torr) la largeur de raie
n’est plus limitée que par le temps fini d’interaction des molécules avec le champ
laser, ce qui permet d’obtenir une demi-largeur de raie à mi-hauteur de 650 Hz
avec une molécule lourde telle que OsO4, mais défavorise une molécule légère telle
que NH3. L’élargissement dû au temps de vol des molécules à travers le faisceau
s’élève dans ce cas à 1,8 kHz (demi-largeur à mi-hauteur).
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Notre choix pour la première mise en évidence de la structure
hyperfine magnétique de l’ammoniac a porté sur la transition asR(2,0)
dans la bande 03BD2 de 15NH3 en quasi-coïncidence avec la raie 10R(42)
du laser à CO2. Nous observons cette raie de 15NH3 à 988.6484 cm- 1
(en bon accord avec les valeurs données dans les références 7 et 8),
soit à environ + 53 MHz du centre le la raie R(42) de sorte qu’elle n’est accessi-
ble qu’à l’aide d’un laser guide d’ondes dont la plage d’oscillation peut s’étendre
sur plusieurs centaines de MHz. Nous n’avons pas cherché, au cours de cette étude,
à mesurer la fréquence absolue de cette raie avec précision, ce qui ne poserait
aucun problème en cas de nécessité.
Pour cette expérience sur 15NH3, nous avons utilisé comme référence de
fréquence une raie de saturation de la molécule C2Fl, présentée sur la Fig. 2.
En dépit du médiocre rapport signal sur bruit obtenu sur cette raie (200/Hz) il
a été possible d’observer des largeurs de raie sur 15NH3de l’ordre de 2 kHz (HWHM)
grâce à l’excellente stabilité intrinsèque du laser de référence.
Etant donné que les 2 composantes de recul sont distantes de 216 Hz, il est
remarquable d’observer une largeur de raie aussi proche de la limitation imposée
par le temps de vol. C’est là une manifestation de l’affinement desraies dû à la
contribution anormale des molécules de vitesse lente, au signal d’absorption
saturée [9].
La figure 1 a. présente le spectre obtenu à la plus haute résolution, avec
une pression dans la cuve d’absorption de 1,5 10-Torr. L’ensemble de la structure
s’étend sur une centaine de kiloHertz. La reproductibilité des positions relatives
des diverses résonances était meilleure que la centaine de Hertz d’un enregis-
trement à l’autre. Nous avons noté une grande sensibilité du spectre au champ
magnétique terrestre, aisément expliquée par les valeurs élévées des facteurs de
Landé, conduisant à un effet Zeemann résiduel. Celui-ci est manifeste sur la
Fig. 1b où le champ terrestre n’est pas compensé, tandis que la compensation du
champ magnétique terrestre est réalisée à mieux que 10 % dans le cas de la Fig. 1 a. La
composante verticale, Bv, est annulée par le champ créé par le courant de 2 bobines
de Helmoltz. L’orientation Nord-Sud de la cuve d’absorption a permis une compen-
sation de la composante horizontale, Bh,grâce à un courant parcourant un solénoïde
coaxial. Enfin, la Fig. 1 c. montre encore plus clairement l’influence d’un champ
magnétique sur la structure : on observe une très nette réduction de l’intensité et
de la résolution des composantes dans le cas où règne un champ de 3 B v dans la cuve
d’absorption .
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L’interprétation théorique de cette structure hyperfine magnétique est en
cours, et a été considérablement facilitée par les nombreux travaux effectués sur
l’état vibrationnel fondamental de l’ammoniac [10 - 12].
Un bon accord avec le spectre expérimental a d’ores et déjà été obtenu [13] aver
une matrice hamiltonienne dont certains facteurs de phase ont dû être corrigés
par rapport à celle utilisée par Kkolich [10].
Enfin une étude plus exhaustive des structures hyperfines de la bande v2 de
15NH3et 4 est actuellement poursuivie grâce à d’autres coïncidences de raies
d’absorption de ces molécules avec les raies laser de CO2 et N2O.
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Figure 1 : (a) Spectre en dérivée première de la raie a s R(2,0) de la bande
03BD2 de 15NH3-fréquence de modulation : 750 Hz - Pression :
1,5  10 -5 Torr - Intensité laser : 303BCW - Constante de temps: 30 ms.
Dix balayages de durée 37 secondesont été additionnés. Le champ magné-
tique dans la cellule d’absorption est réduit au dessous du dixième
de la valeur du champ magnétique terrestre. La largeur de raie (2,1 kHz HWHM)
est essentiellement limitée par le temps de vol des molécules
à travers la faisceau de diamètre 2wo- 8 cm. Les élargissements par pres-
sion et par modulation sont inférieurs à 500 Hz.
(b) Mêmes conditions que (a), mais le champ magnétique terrestre n’est
pas compensé. Noter l’élargissement des résonances, plus marqué sur
la droite du spectre.
(c) Mêmes conditions que (a). Le champ magnétique dans la cellule
est verticàl et veut 3 foie la composante verticale du champ terrestre.
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Figure 3.5.13 - Raie as R(2,0) de 15NH3 en champ laser fort (0,3 mW) fai-
sant apparaître de très faibles transitions sur la droite du spectre.
La pression dans la cuve est de l’ordre de 5 x 10-5 Torr.
FIGURE 3.5.14
Spectre en dérivée première de la raie d’absorption de la molécule
C2 FCl utilisée pour stabiliser la fréquence du laser de référenc
Cette raie, située à 988.6463 cm-1, est enregistrée à l’aide d’un
laser à CO2 libre, avec une pression de 2 x 10-3 Torr dans la cuve
d’absorption - Constante de temps : 30 ms. La structure s’étend sur
environ 500 kHz et le laser de référence était verrouillé sur la com-
posante centrale de ce triplet à l’aide d’une boucle d’asservissement
utilisant l’harmonique 3 du signal de saturation modulé à 18 kHz.
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3.6 LES RÉSULTATS MÉTROLOGIQUES
3.6.1 INTRODUCTION
D’un point de vue spectroscopique, il ne suffit pas de résoudre des
structures au niveau du kHz; il est également essentiel de connaître la
fréquence absolue de chacune des transitions observées. La spectroscopie
laser moderne est en effet une spectroscopie de fréquences (et non plus de
nombres d’ondes), et une calibration absolue des spectres enregistrés
nécessite un raccordement à l’étalon primaire de temps et fréquences :
l’horloge à césium à 9 GHz.
Par ailleurs, comme il ressort du tableau 3.1 les variétés isoto-
piques de la molécule OsO4 sont particulièrement favorables à une stabili-
sation en fréquence d’un laser CO2 (ou N2O) avec une excellente reproducti-
bilité et exactitude. Les bandes d’absorption fortes (v3) de 189OsO4,
190OsO4 , 192OsO4 , recouvrent la bande à 10,4 03BCm du laser CO2 et pour
chaque raie du CO2 , on obtient plusieurs résonances d’absorption saturée
particulièrement étroites (quelques kHz), exemptes de structure hyperfine
et pour lesquelles l’effet Doppler du second ordre (3 Hz), l’effet de recul
(15 Hz) et le déplacement par la pression sont très faibles et bien connus.
(Voir Fig. 3.6.1).
C’est pourquoi, dans une première étape, réalisée par une équipe
soviétique, l’une des raies de saturation de OsO4 sur la raie P(14) du laser
CO2 a été reliée directement à l’horloge à césium avec une précision de
l’ordre du kHz[148]. Tout récemment, une seconde raie de OsO4 a été également
mesurée de façon absolue par rapport à l’horloge à césium, au Laboratoire
Primaire Temps/Fréquences (L.P.T.F.), avec une précision encore meilleure
± 45 Hz (103C3). Il s’agit d’une raie en quasi-coincidence avec la raie R(10) de
CO2 dont la fréquence est donnée à 29 054 057 446 660 Hz (± 45 Hz). Cette
très faible incertitude provient du soin apporté aux nombreuses boucles à
verrouillage de phase et à la qualité du verrouillage en fréquence du laser
à CO2 sur OsO4 [ 149 ] .
Dans une seconde étape, réalisée au Laboratoire de Physique des Lasers
en collaboration avec A. CLAIRON du L.P.T.F., nous avons mesuré les diffé-
rences de fréquence entre résonances de OsO4 correspondant à différentes
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FIGURE 3.6.1
(a) Bande 03BD de deux variétés isotopiques de OsO4 et grille de fréquences du
laser à CO2 situées à l’intérieur de cette bande. Il s’agit de spectres partransformée de Fourier tirés de la référence [176] Les raies de OsO4 sont
exemptes de structure hyperfine alors que celles de OsO4 ont une structure
quadrupolaire bien résolue [ 61] . (b) Exemple de résonances de saturation de
OsO4 observées par détection de l’harmonique trois de la fréquence de modulation
et utilisées comme raies de référence.
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plages d’émission des lasers à CO2 , de façon à définir une grille d’étalons
secondaires de fréquence ( lasers stabilisés sur OsO4), qui s’étend sur
plus d’un Terahertz.
3.6.2 PRINCIPE DE LA MESURE DES FREQUENCES
La méthode utilisée est un mélange direct des faisceaux(quelques mW)
provenant des lasers L1 et L2 stabilisés indépendamment sur deux transi-
tions distinctes de OsO4 , avec l’harmonique d’une onde millimétrique sur
une diode MIM (W.Ni). Lorsqu’il s’agit de deux raies de CO2 adjacentes,
l’onde millimétrique provient du rayonnement d’un klystron en bande X. La
diode MIM génère un ensemble d’harmoniques du klystron dont l’une est suf-
fisamment proche de la fréquence de battement entre les deux lasers pour
permettre le verrouillage en phase du klystron sur le battement entre les
lasers stabilisés. La fréquence du klystron est alors directement comptée.
C’est ainsi qu’ont été mesurées les différences de fréquences entre raies
de CO2 adjacentes, présentées sur la figure 3.6.3 .
Dans le cas de raies de CO2 non adjacentes (dont la séparation a pu
aller jusqu’à 339 GHz), c’est un klystron millimétrique (48-54 GHz) qui est
verrouillé en phase sur le battement issu de la diode MIM et sa fréquence
est déterminée à l’aide du klystron en bande X, lui-même verrouillé en
phase sur le klystron millimétrique. Ce dernier montage est représenté sur
la figure 3.6.2 . Il a permis de raccorder les branches P et R des raies
de CO2, de réduire l’accumulation des incertitudes vers les extrémités de
la grille des fréquences et de faire une vérification directe des mesures
entre raies de CO2 adjacentes.
La stabilisation en fréquence des lasers L1 et L2 sur deux résonances
de saturation de OsO4 , suivant la méthode décrite au paragraphe 2.3 ,
a nécessité des précautions particulières en ce qui concerne l’exactitude.
En effet, si les raies de saturation dans les cuves de référence sont symé-
triques (ou rendues symétriques au niveau de 10-3 par un soigneux alignement
optique), il n’en n’est pas de même pour les raies de saturation provenant
de la grande cuve, pour des pressions comprises entre 10-4 et 10-3 Torr, où
le rapport signal sur bruit est optimum. La forme de raie présente une asymé-
trie systématique prononcée qui provient de la courbure des fronts d’ondes
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FIGURE 3.6.2
Schéma de principe du dispositif employé pour les mesures de fréquences de batte-
ment avec ses deux boucles à verrouillage de phase utilisées en conjonction avec
un klystron millimétrique.IF1et IF2 sont deux fréquences intermédiaires comprises
entre 27 et 41 Mliz.
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dans la partie du télescope qui se trouve à l’intérieur de la grande cuve.
En effet, la courbure des fronts d’ondes induit un déplacement de la réso-
nance de saturation et donc une asymétrie de la raie si les faisceaux aller
et retour ne sont pas d’intensités égales [ 40, 42 ].
Malgré la faible longueur (3 m) sur laquelle les faisceaux présentent
une courbure prononcée, longueur à comparer aux 51 mètres contribuant au
signal de saturation, cette portion du faisceau contribue notablement au
signal car le paramètre de saturation y est plus important.
Nous avons constaté qu’à très forte pression ( 3 x 10-3 Torr), ou à
très haute résolution (~ 10-5 Torr), les résonances de saturation redeviennent
symétriques, en accord avec les théories développées dans les références
[40] et [ 42] .
Une étude détaillée du doublet P(39) A21 et A32 de 192OsO4, où les deux
composantes ont des intensités égales, nous a permis de déterminer le signe
et la valeur du déplacement de la résonance. Dans un premier temps, nous
avons mesuré avec précision la séparation entre les deux composantes du dou-
blet, soit : 457,15 kHz (± 60 Hz) en verrouillant successivement le même
laser L1 sur les deux composantes, L2 restant asservi sur une autre transition.
L’effet systématique est annulé sur la différence des fréquences. Puis, en
verrouillant L1 sur une composante du doublet dans la grande cuve et L2 sur
l’autre, dans la cuve de référence, nous avons pu chiffrer la valeur du dé-
placement lié à la courbure dans la grande cuve, en faisant varier dans de
larges proportions, la pression, l’intensité du laser, et l’indice de modu-
lation de fréquence. Nous avons trouvé que le laser L1 était verrouillé à
- 600 Hz (± 400 Hz) de la résonance moléculaire, avec un signe en accord avec
les prédictions théoriques [40 ].
Par opposition, la raie de saturation dans les cuves de référence
associées à L2,est hautement symétrique, et nous n’avons pas observé de va-
riations supérieures à ± 30 Hz de la fréquence du battement entre les deux
lasers stabilisés, lorsque nous avons fait varier les paramètres (pression,
intensité et indice de modulation) de la résonance produite dans les cuves
de référence.
281
3.6.3 RESULTATS ET DISCUSSION. LA GRILLE DE FREQUENCES DE REFERENCE
RELIEE A L’HORLOGE A CESIUM [36, 37 ]
La grille présentant l’ensemble des fréquences mesurées est reportée
sur les figures 3.6.3 et 3.6.4.L’incertitude portant sur chaque mesure est de
± 0,9 kHz (1 03C3) et résulte de l’addition des valeurs quadratiques suivantes:
- La dispersion statistique des mesures s’élève à ± 0,7 kHz. Elle
comprend : 1) l’échange des bandes latérales utilisées pour le verrouillage
en phase du klystron sur le battement entre les deux lasers; 2) des varia-
tions importantes de l’indice de modulation des deux lasers; 3) des varia-
tions de pression de OsO4 dans les deux cuves; 4) la permutation des lasers
et les ajustements optiques.
- Le déplacement de + 0,6 kHz (± 0,4 kHz) de la résonance vers le bleu
dû à la courbure des fronts d’ondes dans la partie convergente-divergente
du télescope dans la grande cuve.
- Une incertiture de ± 2 x 10-10 qui provient des dérives possibles
de la base de temps des compteurs entre deux calibrations par rapport à
l’horloge à césium.
- L’effet des "offsets" électroniques, estimé à moins de ± 0,2 kHz.
La redondance des mesures permet de vérifier la cohérence des mesures
individuelles entre elles, en utilisant plusieurs trajets à l’intérieur de
la grille. Par exemple, la distance P(4)-P(14) par deux trajets ne diffère
que de 1,5 kHz, bien en dessous de l’incertitude calculée de ± 2,3 kHz.
L’incertitude maximum sur toute la grille entre R 26 et P 22 n’est que de
3,3 kHz (1 03C3).
Enfin, la fréquence absolue de la raie de OsO4 sur R(10) de CO2 dé-
duite de la mesure absolue soviétique et de notre grille, n’est qu’à 1,24kHz
de la valeur mesurée au L.P.T.F. également de façon absolue.
Le tableau 3.6.1 rassemble les résultats précédents et attribue une
fréquence absolue à chacune des raies de OsO4 mesurées, en prenant pour ré-




GRILLE RESULTANTE DES RAIES DE REFERENCE DE OsO4 ET DIFFERENCES
DE FREQUENCES MESUREES EN KILOHERTZ
La fréquence absolue de la raie de OsO4, en coïncidence avec la raie P(14) de CO2,issue de la référence [148], ou la fréquence de la raie de OsO4en coïncidence
avec R(10) de CO2, issue de la référence [149], permettent d’attribuer une fréquence
absolue à chacune des autres raies mesurées.
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FIGURE 3.6.4
Différences de fréquences entre raies de OsO4 et SF6 utilisées pour calibrer defaçon absolue les spectres de SF6. Seules les mesures où figure une étoile pré-
sentent une incertitude de 1 kHz. La structure hyperfine des raies de SF6 imposeune incertitude de l’ordre de 3 kHz sur les autres mesures.
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TABLEAU 3.6.1
DIFFERENCES DE FREQUENCES ENTRE RAIES DE OsO4 ET FREQUENCE ABSOLUE DE
CES RAIES, AYANT CHOISI POUR ORIGINE LA VALEUR DE 28 464 676 938,5 kHz
REPORTEE DANS LES REFERENCES [148] POUR LA RAIE DE OsO4 SUR P(14) DE CO2.
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3.6.4 CONCLUSION
Bien que ces résultats soient environ trente fois plus précis que la
grille de marqueurs de fréquences fondée sur la fluorescence saturée de CO2
([96] et Fig. 3.6.5) que nous utilisions auparavant, il faut les considérer
comme tout à fait préliminaires. En effet, l’incertitude actuelle (0,9 kHz)
pourrait aisément être réduite d’au moins deux ordres de grandeur. La limi-
tation essentielle provient de l’asymétrie de la raie de OsO4 dans la grande
cuve qui fut avant tout conçue pour la très haute résolution. Pour les
applications métrologiques, un télescope extérieur à la cuve (du même type
que le système existant pour le laser de référence) éviterait toute courbure
dans la région d’interaction. Cette grille pourrait également être étendue
beaucoup plus loin dans la région spectrale de 9 à 11 03BCm en utilisant de
nombreuses autres molécules, associées aux lasers conventionnels ou guides
d’ondes utilisant les variétés isotopiques de CO2 (présentées sur la figure
2.1.3) ou de NO.Par exemple, RuO4, couvre la région 900-940 cm-1, tandis
que XeO4 S’étend de 810 à 900 cm-1. Cette grille sert désormais au calage
en fréquence de tous nos spectres et s’est avérée également utile pour cali-
brer les spectres par transformée de Fourier.
D’autre part, comme nous l’avons montré au Chapitre 2, la variance
d’Allan des lasers à CO2 conventionnels, stabilisés en fréquence sur des
raies de saturation de OsO4 atteint 4 x 10-14 pour T = 30 secondes. Ces
mesures préliminaires laissent raisonnablement entrevoir la possibilité
de franchir le palier de 1 x 10-14.
La possibilité d’asservir le laser à gaz carbonique sur les résonances
étroites de OsO4 avec une exactitude meilleure que 10-13 devrait dans l’ave-
nir rendre cette source compétitive avec l’horloge à césium, en tant qu’éta-
lon primaire de temps et de fréquence. A exactitude égale, il est clair
qu’on a intérêt à avoir un étalon de fréquence de la plus grande fréquence
possible pour atteindre cette exactitude au bout du temps le plus court
possible. Associée à une chaîne de mesure de fréquence, cette source est
aussi l’archétype de futures horloges optiques.
La récente définition du mètre à partir de la vitesse de la lumière
nécessitera pour sa réalisation pratique l’existence d’une grille de fré-
quences optiques connues. Or, le laser à CO2 asservi, de par sa puissance et
sa position dans la gamme des fréquences, a toujours joué un rôle clé pour la
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FIGURE 3.6.5
Principe et illustration de la technique de fluorescence saturée [96] permettant
d’asservir un laser au centre des raies du gaz carbonique ou du protoxyde d’azote Par
détection de la lumiere de fluorescence vers 4,3 03BCm au moyen d’un détecteur a InSb on suit la
variation de population du niveau supeneur de la transition en interaction avec une onde laser
stationnaire dans une cuve exterieure au laser Cette population et donc le signal de
fluorescence subissent une diminution lorsque les mêmes molecules interagissent
simultanément avec les deux ondes de sens opposes ce qui se produit comme en absorption
saturée lorsque l’onde laser est accordée au centre de la transition Le laser utilise étant un laser
guide d’ondes l’ensemble du profil Doppler de la transition vers 10 03BCm peut être explore Le
pic de fluorescence saturée apparait comme une diminution du signal de fluorescence dont la
largeur (~ MHz) est dominée par l’effet des collisions (pression ~ 40 mTorr) et surtout par la
saturation (puissance du laser ~Watt) Par modulation de frequence du laser on obtient un
signal d’erreur qui permet d’asservir le laser au centre du pic de fluorescence saturée
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synthèse et la mesure des fréquences optiques. Par exemple, à partir de
la grille des marqueurs que nous avons établie dans la région spectrale
de 10 03BCm, il est facile,par simple doublage de fréquence dans des cristaux
de CdGeAs2,de fabriquer une grille équivalente dans la région de 5 03BCm avec
un niveau de puissance continue de plusieurs milliwatts. Plus généralement
par combinaison de deux fréquences du CO2 , on peut couvrir toute la gamme
1-150 THz. Par mélange avec un laser visible dans un cristal non linéaire,
il devrait être possible dans l’avenir de couvrir tout le domaine visible
de fréquences de référence possédant l’exactitude du laser visible.
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CHAPITRE 4
LES FRANGES DE RAMSEY SUR LE JET SUPERSONIQUE
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INTRODUCTION
Parallèlement à l’effort entrepris pour observer des franges de
Ramsey très étroites dans la grande cuve d’absorption, nous avons tenté
des expériences de franges de Ramsey sur un jet supersonique de SF6.
Tous les développements du spectromètre à très haute résolution,
présentés au Chapitre 2, (stabilisation de la fréquence des lasers au
niveau de la dizaine de Hz, boucle à verrouillage de phase pilotée par
ordinateur, et contrôle de la qualité des fronts d’ondes) se sont avérés
également indispensables dans les expériences sur jet supersonique qui
vont être décrites maintenant.
Le jet supersonique résulte d’une détente adiabatique dans une
tuyère de faible diamètre (~ 30 à 100 03BCm) qui procure un caractère uni-
directionnel prononcé et peut produire un refroidissement rotation-
nel très important (Trot ~ 10 K). La fonction de partition, donnée au
paragraphe (3.3.3) indique alors qu’une fraction tout à fait notable
des molécules du jet peut participer à une transition donnée, s’il s’agit
d’une raie de J faible. A titre d’exemple, à 10 K, 1% des molécules du
jet de SF6 contribue à la transition P(4)F1 , alors que ce chiffre ne
vaut que 3,4 x 10-5 à température ambiante.
Le second avantage important du jet supersonique sur une cuve ou sur
un jet thermique est la bonne monochromaticité des vitesses longitudinales
des molécules du. jet (de l’ordre de 10 à 13% dans le jet construit au
Laboratoire, et même 1 à 2% dans les jets développés au C.E.A. par R.
CAMPARGUE, où la pression amont peut s’élever à plusieurs dizaines d’atmos-
phères [150]).
Le problème posé pour la spectroscopie infrarouge sur jet était un
problème de détection de l’énergie absorbée. Malgré une intensité de
l’ordre de 108 molécules par stéradian et par seconde, la très faible
épaisseur optique du jet rend très difficile la détection de l’énergie
absorbée sur le faisceau laser lui-même, méthode que nous avons utilisée
au chapitre précédent pour la détection des signaux de saturation dans la
grande cuve. Nous montrerons au paragraphe 4.4, que ce signal d’absorption
est cependant détectable et conduit à un rapport signal sur bruit tout à
fait respectable.
De même, la durée de vie très importante (dizaines de millisecondes)
des niveaux de vibration-rotation des molécules ne permet pas d’utiliser
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la fluorescence pour suivre la population du niveau excité. C’est pourquoi
GOUGH et al. [151] ont imaginé de détecter l’énergie de vibration-rotation
sur les molécules elles-mêmes grâce à un bolomètre placé
sur le trajet du jet. Le bolomètre (semi-conducteur, supraconducteur, ou
métallique) est un détecteur thermique. Frappé par les molécules du jet,
il subit un échauffement produit par l’énergie cinétique et l’énergie
interne (vibro-rotationnelle)de chaque molécule. Cette variation de tempé-
rature se traduira par une variation de résistance, qui, grâce à une pola-
risation convenable produira une variation de tension aux bornes du bolo-
mètre, qui sera détectée et amplifiée. Les bolomètres semiconducteurs les
plus sensibles fonctionnent à très basse température (4 K ou en-dessous)
car la résistance d’un semiconducteur varie en exp 03B4/T; par ailleurs, le
bruit de rayonnement thermique et le bruit Johnson sont également fortement
réduits à basse température. Enfin, la capacité calorifique du bolomètre y
est plus faible, ce qui améliore son temps de réponse. Celui-ci est en
effet une sérieuse limitation de ce type de détecteurs. Les temps de réponse
typiques des bolomètres que nous avons utilisés, étaient supérieurs à quel-
ques millisecondes,voire une dizaine de millisecondes. Cet inconvénient est
contrebalancé par une détectivité théorique tout à fait remarquable qui
peut s’élever à quelques 10-13 W/Hz.
4.1 DESCRIPTION DE L’APPAREILLAGE
4.1.1 LE JET SUPERSONIQUE (Fig. 4.1.1)
Le jet utilisé dans ces expériences, dont l’appareillage a été réalisé
à l’Université de Trente dans le cadre d’une collaboration franco-italienne,
est produit par une détente supersonique à la sortie d’une tuyère de faible
diamètre (~ 50 03BC). Il s’agit d’un jet ensemencé (7 % de SF6 dans 93 % d’hé-
lium), de façon à éviter les problèmes de condensation ou de formation de
polymères et à obtenir un refroidissement important (gaz monoatomique). Cette
détente supersonique a lieu dans une première chambre (P1 sur la Fig. 4.4.1)
où la pression de travail est de quelques 10-4 Torr. Cette chambre est pompée
à l’aide d’une pompe secondaire à fort débit (~ 3500 1/s) et est séparée de
la chambre de mesure (ou d’interaction) par un écorceur. Cet écorceur joue
291
FIGURE 4.1.1
Schéma du jet supersonique équipé d’un bolomètre : chacune des deux chambres
est pompée par une pompe à diffusion. La deuxième chambre est équipée d’un
piège à azote et la première, d’un piège à eau. La pression de travail dans
chacune des deux chambres est respectivement de quelques 10-4 Torr et quelques
10-6 Torr. Un modulateur (non représenté) permet de hacher le jet. Le bolo-
mètre, situé à environ 50 cm de la tuyère, est placé à l’intérieur d’un
cryostat à hélium. Le faisceau laser pénètre dans la chambre d’interaction par
une fenêtre de KCl.
FIGURE 4.1.2
Distribution de vitesses des
molécules de SF6 dans un jet
supersonique (Intensité) :
Fonction v3exp[-(v-u)2/03B1]
avec u = 942 m/s et 03B1 = 85 m/s.
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le rôle de diaphragme capable de ne pas détruire le flux supersonique et
permet de séparer la chambre de détente de la chambre de mesure où la
pression résiduelle est beaucoup plus faible (vide différentiel). C’est
dans cette seconde chambre qu’a lieu l’interaction avec le faisceau laser:
les collisions entre les molécules du jet et le gaz résiduel y sont vir-
tuellement absentes (P2 ~ 2 x 10-6 Torr).
La tuyère est réalisée à partir d’un capillaire en pyrex (Ø int = 2 mm,
Ø ext = 4 mm) qui est étiré puis poli jusqu’à l’obtention du diamètre de
sortie, soit environ 50 03BC.
L’écorceur en acier inox, situé 1 cm en aval de la tuyère, est formé
de deux cônes coaxiaux (03B8 int = 50°, 03B8ext= 60°) et présente une ouverture
de 0,5 mm. Un système de réglages x, y, z sous vide, permet l’alignement
de la tuyère par rapport à l’écorceur. Cet alignement se fait de façon pré-
liminaire en cherchant la position de la tuyère pour laquelle la pression
de la chambre de mesure est la plus élevée. En aval de l’écorceur, se trouve
un modulateur à pales permettant de moduler le jet supersonique à basse
fréquence (0-2 kHz).
L’intensité de ce jet supersonique est de l’ordre de 108 molécules
de SF6 par stéradian et par seconde; la dispersion des vitesses longitudi-
nales est de l’ordre de 10 à 13% (nombre de Mach ~ 14) pour notre instal-
lation.
L’hélium assure une vitesse d’ensemble de l’ordre de 1000 m/s et four-
nit, à nombre de Mach donné, la plus faible dispersion des vitesses longitu-
dinales possibles car c’est un gaz monoatomique (P V03B3 = cte avec 03B3 = 5/3).
A titre d’exemple, la distribution de vitesses de SF6 dans un jet
d’hélium ensemencé à 5 % , mesurée par une technique de temps de vol est de
la forme :
pour l’intensité du jet, avec u = 942 m/s et a = 85 m/s, pour un diamètre
de tuyère de 30 03BCm et une pression amont de 4,5 bars absolus [152 ] . Cette
distribution est représentée sur la figure (4.1.2).
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4.1.2 LE BOLOMETRE
Il s’agit d’une pastille circulaire ou rectangulaire de silicium
dopé, de quelques millimètres de côté, placée dans un cryostat refroidi
à l’hélium liquide (4 K). La figure 4.1.3 [154] présente quelques dé-
tails du montage : deux fils d’or très fins, de diamètre 10 03BCm, sont
soudés directement sur la pastille de silicium et sur deux fils de cuivre
de diamètre 100 03BCm. Ces fils d’or assurent une très faible conductivité
thermique entre le bolomètre et le reste du cryostat. Les deux fils de
cuivre, recouverts d’une fine couche d’isolant sont plaqués sur un support
en cuivre en contact direct avec la paroi froide (4 K) du cryostat. Ils
permettent la mesure de la tension apparaissant aux bornes du bolomètre.
Tout l’environnement du bolomètre est maintenu à une température aussi
basse que possible afin de diminuer le rayonnement thermique sur le bolo-
mètre lui-même. Une succession de diaphragmes de la taille du bolomètre
limite l’angle de vue des éléments non refroidis et laisse passer le jet
moléculaire incident.
Le bolomètre est monté en série avec une résistance de charge, et
polarisé par une pile à mercure (fig. 4.1.4 ). Pour optimiser les condi-
tions de polarisation, on trace une courbe de charge caractéristique, telle
que celle de la figure 4.1.4 , qui permet de déterminer la réponse en
fonction de la tension de polarisation. Cette réponse est typiquement de
l’ordre de quelques 103 à quelques 104V/W à 4,2 K, et augmente sensible-
ment en pompant sur l’hélium. Par une mesure du bruit, on détermine la
puissance équivalente au bruit (PEP) par :
qui est typiquement de l’ordre de 10-12 à 10-13 W/Hz.(En fait dans les
conditions réelles d’utilisation, on constate que cette PEB mesurée élec-
triquement est augmentée par un facteur qui peut atteindre 10). L’apport
de chaleur dû à l’énergie cinétique ou interne des molécules du jet entraîne
une variation de VB. Le signal obtenu est alors amplifié avec un gain de
1 000 par un amplificateur à pile de bruit très faible, et placé immédiate-
ment à la sortie du cryostat.
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FIGURE 4.1.3
Schéma d’un bolomètre semi-conducteur dans son cryostat refroidi à l’hélium
liquide.
FIGURE 4.1.4
Montage électrique et courbe de charge caractéristique d’un bolomètre : RL estune résistance de charge de quelques dizaines à quelques centaines de k03A9 ; MB
est une pile à mercure de quelques volts destinée à fournir la tension de pola-
risation et le signal est une variation de tension aux bornes du bolomètre. Laréponse au point de fonctionnement choisi, est calculée par : R = V’/2VI.
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Pour ces expériences de franges de Ramsey, trois bolomètres de
dimensions et de caractéristiques fort différentes ont été utilisés. Tous
trois ont été fournis par le professeur G. SCOLES de l’Université de
WATERLOO (CANADA).
4.2 RÉSULTATS PRÉLIMINAIRES AVEC DÉTECTION BOLOMÉTRIQUE
4.2.1 L’INTERACTION ENTRE UN FAISCEAU LASER GAUSSIEN ET UN JET
MOLECULAIRE SUPERSONIQUE
Avant d’aborder les résultats expérimentaux concernant les franges
de Ramsey, il est indispensable de faire un bref rappel sur l’interaction
entre un faisceau laser et un jet moléculaire. Une bonne compréhension de
cette interaction permet en effet de déterminer les conditions optimales
pour l’observation des franges sur un jet supersonique.
La molécule utilisée pour ces expériences est SF6, car les transi-
tions P(3) et P(4) (J faibles) de la bande 03BD sont accessibles à l’aide
du laser guide d’ondes CO2 (ou N2O) stabilisé en fréquence, décrit au cha-
pitre 2.
La figure (4.2.1) où sont présentés simultanément le spectre d’absorp-
tion linéaire sur le jet supersonique avec détection bolométrique et le
spectre d’absorption saturée en cuve, illustre le fort refroidissement rota-
tionnel du jet. Seules les trois composantes A1, F1 , E de la raie P(4)
apparaissent sur le spectre enregistré à l’aide du bolomètre. Le faisceau
laser est modulé en amplitude à quelques dizaines de Hertz et le rapport
signal sur bruit après détection synchrone du signal provenant du bolomètre
vaut 50 à 100 pour une seconde d’intégration. La largeur de ces résonances
d’absorption linéaire est de l’ordre de 300 à 500 kHz et résulte de la com-
binaison de l’élargissement Doppler résiduel k0394vz lié à la largeur 0394vz
de la distribution des vitesses sur l’axe 0z de propagation de la lumière
et de l’élargissement v/w0 dû au temps fini de traversée du faisceau o v.
La figure 4.2.2 présente les paramètres essentiels de la discussion
qui va suivre. Une étude détaillée de l’amplitude et de la largeur des réso-
nances d’absorption de SF6 observées sur le bolomètre, en fonction des carac-
téristiques géométriques du faisceau (taille et courbure des fronts d’ondes)
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a permis de mettre en évidence un certain nombre de phénomènes transitoires
cohérents intéressants [153, 26] .
Tout d’abord, le signal d’absorption, proportionnel à la population
du niveau supérieur de la transition,présente un minimum très prononcé
lorsque le waist du faisceau laser (que l’on fait varier avec la lentille
secondaire d’un télescope) est maximum, et ceci quelle que soit l’intensité
du faisceau laser incident (Fig. 4.2.3). Ce phénomène ne peut être expliqué
à l’aide d’une théorie perturbative en champ faible, puisque celle-ci ne
prévoit pas de minimum, mais au contraire un maximum lorsque le waist du
laser est maximum [ 40 ].
Comme il est indiqué sur la figure (4.2.2) le signal résulte de l’in-
tégration sur vZ d’un trou de population creusé dans l’espace des vitesses,
dont la largeur est déterminée par le temps de transit w0 v. Cette intégrale
porte sur la distribution des vitesses 0394vz du jet moléculaire, qui ne dépend
ici, que de la largeur du bolomètre et de sa distance à l’écorceur. En champ
faible, l’amplitude de ce trou de population est proportionnelle à une
efficacité d’excitation S = 03A92ba 03C0 w2 v (proportionnelle au carré de l’anglede nutation effectué par le spin fictif), corrigée par w0 w, qui inter-
vient lorsque l’onde n’est pas plane au niveau du jet. Or cette efficacité
d’excitation, en champ fort, tend à être remplacée par l’unité lorsque les
fronts d’ondes sont sphériques (passage adiabatique rapide). Il en résulte
que le signal ne dépend plus que de la fraction des molécules utilisées
dans l’espace des vitesses vZ, minimales lorsque w0 est maximum et ten-
dant vers l’unité au fur et à mesure que w0 décroît. On voit qu’une étude
en champ fort et en faisceau gaussien est indispensable. Celle-ci a été
effectuée à l’aide du programme SHAPE (Appendice B et [40, 29]).
Cette étude a montré qu’en présence de fronts d’ondes courbes, on
obtient une inversion totale de la population des molécules du jet; c’est
l’analogue du phénomène de passage adiabatique rapide en résonance magné-
tique [155]. En effet, la phase de l’onde vue par les molécules s’écrit :
~ = -k 2R (vxt)2 et la fréquence instantanée vaut ~ = - k R v2xt et varie
donc linéairement avec t. Si le passage est assez lent, le spin fictif aura
le temps de suivre le vecteur champ de façon adiabatique et il se retrouvera
totalement inversé en fin de parcours [156].
Le programme SHAPE a également montré qu’il devait être possible, en
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FIGURE 4.2.2 - Illustration de la géométrie et des paramètres caractérisant
l’interaction entre un faisceau laser gaussien et un jet moléculaire
supersonique.
FIGURE 4.2.3 - (a) Signal fourni par le bolomètre en fonction de l’écart X/F2 àla position focale de la deuxième lentille du télescope pour des puissances
laser respectivement égales à 1,8; 6 et 19,4 mW. Les lignes continues repré-
sentent les valeurs calculées par le programme SHAPE avec pour seul paramètre
ajustable l’amplitude du signal pour le point indiqué par la flèche; (b) rayon
wo du faisceau laser gaussien fourni par le télescope représenté à droite
et comportant deux lentilles de focales respectives F1= 10 cm et F2 = 33 cm;
(c) signal calculé par le programme SHAPE pour une puissance laser croissanteà partir de conditions de champ faible.
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rendant l’onde plane au niveau du jet (situation inverse de la précédente),
d’observer les oscillations de Rabi entre les deux niveaux de la transition.
Ces oscillations cohérentes, en fonction de l’amplitude du champ laser
(proportionnelle à la racine carrée de la puissance du faisceau) ont été
observées lorsque le laser est stabilisé sur la fréquence de résonance de
la transition, et sont présentées sur la figure 4.2.4 . Le contraste de
ces oscillations diminue fortement dès que le waist wo du faisceau laser
est éloigné du jet supersonique. La valeur choisie pour wo (6 mm) doit être
la plus faible possible pour intéresser une fraction importante des vitesses
vZ, mais doit également être grande devant la dimension y du jet superso-
nique, pour que la distribution gaussienne de l’amplitude du champ dans
cette direction y (verticale) ne brouille pas les oscillations.
4.2.2 DETERMINATION DES CONDITIONS OPTIMALES POUR L’OBSERVATION DES
FRANGES SUR LE JET SUPERSONIQUE
Les considérations précédentes permettent de déterminer les conditions
optimales pour observer des franges de Ramsey, avec détection bolométrique.
En premier lieu, il faut choisir un w0 le plus petit possible afin
de bénéficier du trou le plus large possible dans la distribution des vi-
tesses 0394vz déterminée par la largeur du bolomètre (1 à 2 mm suivant les
expériences).
Cependant, comme l’on souhaite effectuer une impulsion 03C0/2 dans
chaque zone de champ (et non 03C0 dès que les fronts d’ondes sont sphériques),
il est indispensable que les fronts d’ondes des trois ou quatre zones de
champ soient aussi plans que possible au niveau du jet supersonique. Ceci
impose pratiquement une limite inférieure pour w0 si l’on utilise le même
faisceau pour générer les différentes zones, sans recourir à l’utilisation
d’une optique focalisatrice hautement sophistiquée. Enfin, si la dimension
verticale (y) du faisceau n’est pas grande devant la taille verticale du jet,
il y aura une diminution du contraste des franges car l’impulsion 03C0/2 ne
sera pas obtenue pour la même valeur de la puissance du laser pour toutes
les molécules du jet.
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FIGURE 4.2.4
Signal fourni par le bolomètre en fonction du champ laser. (On a porté en
abscisse la racine carrée de la puissance totale du faisceau laser). La
fréquence du laser est asservie à celle du centre de la transition P(4)F1de SF. L’amortissement des oscillations de Rabi est faible malgré la 
dégénérescence et la structure de la transition car les moments de transition
correspondants sont très voisins. Voir tableau 3.4 p. 199.
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4.3 LES FRANGES DE RAMSEY AVEC DÉTECTION BOLOMÉTRIQUE :
4.3.1 COMPARAISON ENTRE LES GEOMETRIES D’INTERACTION A TROIS ONDES
STATIONNAIRES ET A QUATRE ONDES PROGRESSIVES
Dans une première série d’expériences (à résolution moyenne - 100 kHz)
nous souhaitions comparerles géométries d’interaction à trois ondes stat -
tionnaires et à quatre ondes progressives puisqu’aucune des expériences
antérieures [19-24] n’utilisait le système des quatre ondes progressives.
Pour générer une triple onde stationnaire, un faisceau gaussien unique
de rayon w0 = 6 mm, éclairait un ensemble de trois fentes équidistantes de
largeur 1 mm. (Fig. 4.3.1). Un coin de cube, creux, doré, situé de l’autre
côté du jet moléculaire, centré sur la fente du milieu, rétroréfléchit la
lumière de façon à engendrer trois ondes stationnaires parallèles. Le waist
du faisceau gaussien avait été soigneusement placé sur le jet supersonique
avant la mise en place des fentes, en optimisant le contraste des oscilla-
tions de Rabi décrites au paragraphe précédent. Les trois ondes incidentes
provenant du même faisceau ont la même phase : 
~+1 = ~+2 = ~+3.
De la qualité interférométrique du coin de cube et de l’égalité rigou-
reuse des trajets optiques L des faisceaux réfléchis par le coin de cube,
on déduit :
Il en résulte que la condition de phase 
~±1 - ~±2 + ~2 - ~3 = 0 pour
l’observation des franges est automatiquement satisfaite, quel que soit
l’angle d’incidence du faisceau laser, à mieux que~03BB/20 à 10 03BCm.
Dans une seconde géométrie (Fig. 4.3.1) seules deux des trois fentes
sont éclairées et les deux ondes transmises sont réfléchies par le coin de
cube, avec un décalage spatial, de façon à obtenir quatre ondes progressives.




(a) Franges de Ramsey obtenues pour la raie P(4)F1 de SF6 à l’aide d’une
triple onde stationnaire. (La géométrie d’interaction est illustrée par
l’encart; distance entre zones : 5 mm). L’échelle horizontale est liné-
aire en fréquence et la période des franges est de 94 kHz. La puissance
du laser a été ajustée de façon à optimiser le contraste des franges. Le
faisceau laser était modulé en amplitude à la fréquence de 30 Hz. Le si-
gnal bolométrique après détection synchrone à 30 Hz a été enregistré en
un seul balayage de durée une minute avec une constante de temps de 0,1 s.
(b) Mêmes conditions que (a), mais avec une géométrie d’interaction comportant
quatre ondes progressives.
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Après la traversée des trois ou quatre zones d’illumination, les
molécules du jet viennent frapper le bolomètre semi-conducteur de dimen-
sions (1 mm x 5 mm) et situé à 48 cm de l’écorceur. Ses caractéristiques
électriques révèlent une sensibilité à 4,2 K de 4 x 104 V/W et une PEB
théorique de 8 x 10-13 W/Hz, pour un courant de polarisation de 5 03BCA
et une fréquence de modulation comprise entre 60 et 90 Hz.
La figure 4.3.1 présente les franges obtenues pour les deux géo-
métries d’interaction, dans le cas de la raie P(4)F1de SF6. L’intensité
du faisceau laser dans les deux expériences a été ajustée de façon à
optimiser le contraste des franges. Le contraste en ondes progressives
apparaît alors clairement deux ou trois fois meilleur que le contraste en
ondes stationnaires, ce qui est justement prédit par la théorie développée
au Chapitre 1*. En réalité, ces expériences ont quelque peu précédé les
résultats de la théorie en ondes planes, et le contraste C des franges
nous a surpris (C = taille des franges/hauteur maximale du signal = 40%
en ondes progressives). En effet, les expériences antérieures sur le néon
et le calcium [19-24] n’avaient obtenu qu’un contraste inférieur à 4 % .
Il apparaît clairement sur ces spectres que l’élargissement par temps
de transit (l’enveloppe des franges de Ramsey) et la largeur provenant de la
distribution des vitesses 0394vz , sont bien adaptées. En effet, la largeur due
au transit dans chacune des zones est de l’ordre de 1 2 vx a soit environ 500 kHz
avec des fentes de largeur a = 1 mm . Si d est la largeur du bolomètre (1mm)
et L la distance entre l’écorceur et le bolomètre, la largeur 20394vz/ BB prove-
nant de la distribution des vitesses vz s’écrit, dans l’hypothèse du point
source : 20394vz/03BB=d L vx BB = 200 kHz, et est bien comparable à l’élargissement
par temps de vol.
En fait, cette hypothèse du point de source localisé au voisinage de
l’écorceur, s’est avérée assez grossière, car l’écorceur (qui présente un
diamètre d’environ 1/2 millimètre) est le siège de phénomènes complexes.
En pratique, il faut quasiment doubler la valeur précédente.
A partir de la période 1 T des franges (94 kHz) et de la formule sim-
plifiée, 1 T = 03BDX2D où D est la distance entre zones (5 mm), on déduit la
vitesse d’ensemble du jet supersonique vX = 940 m/s, en bon accord avec
les mesures effectuées par temps de vol dans des conditions similaires
[152]. Enfin, le fait que de nombreuses franges latérales soient visibles,
*Une conclusion similaire a été atteinte au P.T.B.(BRAUNSCHWEIG) à l’issue
d’expériences sur le calcium à 6573 Å , menées parallèlement aux nôtres et
stimulées par notre travail théorique [63] .
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confirme la bonne monochromaticité des vitesses longitudinales des molé-
cules du jet.
En effet, les minimums successifs du spectre de la figure 4.3.1 ,
sont situés à 03BD ± n T , n = 0, ±1, ±2, ... où 1 T est proportionnel à vX .
Il est alors clair qu’une distribution des vitesses longitudinales
vX va déphaser les franges latérales associées à chaque classe de vitesse
vX, d’autant plus que n est grand.
4.3.2 DISCUSSION : COMPARAISON AVEC LA THEORIE EN ONDES PLANES
La théorie en ondes planes avec quatre ondes progressives, développée
au Chapitre 1 permet une confrontation quantitative avec les résultats
expérimentaux précédents. Les courbes théoriques (b) et (c) de la figure
4.3.2 proviennent des formules (1.24) et (1.25)du Chapitre 1, où l’intégration
sur vZ (Oz est l’axe de propagation des faisceaux lumineux) a été effectuée
numériquement. La distribution des vitesses vZ (déterminée par la géométrie
de l’expérience) a été supposée rectangulaire. (Le choix d’une gaussienne de
même largeur à 1/e2 ne modifie pas sensiblement l’allure des courbes (b),
(c) ou (d)). On a pris quatre créneaux de même taille 03C4 (Fig. 1.3.6 ), et de
mêmes pulsations de Rabi 03A9 = 03A9i (i = 1,...4). La relaxation a été négligée
(03B3a = 03B3b = 0). La largeur totale du signal est une combinaison de l’élar-
gissement par temps de transit dans chaque zone et de l’élargissement Doppler
dû à la distribution des vitesses vZ des molécules détectées par le bolomètre.
Les deux paramètres correspondants (03C4 et 0394vZ) ne sont pas parfaitement défi-
nis dans cette expérience à cause de la diffraction par les fentes et à cause
du manque de connaissance précise de la distribution des vitesses du jet
supersonique. 03C4 et 0394vZ sont clairement couplés dans notre "fit". Ayant fait
varier simultanément ces deux paramètres, le meilleur accord avec l’expé-
rience a été obtenu pour une largeur 20394vZ/ 3BB de l’ordre de 400 kHz et un
temps 03C4 égal à 4/5 de la valeur déduite de la largeur des fentes. Enfin,
la pulsation de Rabi 03A9 commune aux quatre champs a été déterminée de
façon à reproduire le contraste expérimental des franges (40 %): pour la
figure 4.3.2 (b) , 203A9ba03C4 = 0,988.
Ce contraste expérimental pour les franges, à l’optimum de champ,
n’atteint pas la valeur théorique (~ 2/3), qui est obtenue pour 203A9ba03C4 = 1,8.
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La figure correspondante est la figure 4.3.2 (c). Cette valeur 1,8 est
légèrement supérieure à 03C0/2, à cause de la dépendance en vz de |03A9|, par
l’intermédiaire de 03A9 dans les formules (1.24) et (1.25) du Chapitre 1.
Un certain nombre de raisons pratiques expliquent pourquoi le
contraste expérimental n’atteint pas 2/3 :
2022Tout d’abord, la distribution des moments de transition, discutée
en détail au Chapitre 3 ; (distribution des coefficients Clebsch-Gordan
pour chaque transition entre sous-niveaux magnétiques). L’impulsion n/2
optimale étant en v2/03BC ne sera pas simultanément optimale pour toutes
les transitions Zeeman. Cependant, cet effet est relativement faible pour P(4)
(voir paragraphe 3.3.2 et en particulier le tableau 3.4 p. 199).
2022De même, la distribution gaussienne de l’amplitude du champ laser
dans la direction verticale (y) n’est pas totalement plate puisque l’on a
choisi w0 = 6 mm et que la hauteur du bolomètre est de 5 mm. La pulsation
de Rabi 03A9 varie entre 0,84 03A9max (pour y = 2,5 mm) et 03A9max (y = 0).
2022 La transition P(4)F1 présente une structure hyperfine qui s’étend
sur une vingtaine de kHz qui est à comparer à la largeur des franges (50 kHz).
2022 Les fentes provoquent de la diffraction et par conséquent altèrent
les fronts d’ondes. La condition de phase n’est alors qu’imparfaitement sa-
tisfaite et nous avons vu que la sphéricité des fronts d’ondes avait tendance
à inverser le milieu (impulsion n au lieu de 03C0/2). Un calcul de diffrac-
tion a d’autre part montré que l’amplitude du champ s’éloignait notablement,
après propagation derrière les fentes, du créneau parfait. La remontée du
signal sur les ailes du spectre théorique (03C9-03C9o grand) (la transformée de
Fourier du créneau est en sin x x), n’est d’ailleurs pas observée expérimenta-
lement.
2022 Enfin, la distribution des modules des vitesses vX, bien qu’étroite
(13%) , n’a pas été effectuée, ici, par souci de simplicité; elle affecte
légèrement la condition 03A903C4 ~ 03C0/2 et réduira plus rapidement le contraste
des franges latérales, comme cela a déjà été mentionné.
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4.3.3 COMPARAISON AVEC LA THEORIE EN FAISCEAUX GAUSSIENS
La figure 4.3.2 (d) présente le système de franges obtenu à l’aide
du programme SHAPE ([ 40,29] et Appendice B), à l’optimum de champ. C’est
une résolution numérique "exacte" de l’interaction entre les quatre fais-
ceaux de profil gaussien, séparés dans l’espace, et le jet moléculaire.
Nous avons supposé que les fronts d’ondes étaient plans dans les quatre
zones d’interaction (Waist sur le jet supersonique).
Pour simplifier, on a pris les quatre ondes progressives de même
rayon w0 = 0,5 mm séparées par 5 mm, et une répartition gaussienne des
vitesses vZ conduisant à une largeur Doppler d’environ 400 kHz.
Le contraste des franges à l’optimum de champ (203A9ba X w0 vx = 1), a la
même valeur qu’en ondes planes (~ 2/3). Comme en ondes planes, cet optimum
est légèrement supérieur à la valeur théorique(pour vZ = 0)03C0 2 = 0,89 , à
cause de la distribution des vitesses vZ.
L’allure générale du signal est plus proche de la courbe expérimentale;
en particulier, la remontée sur les ailes du spectre en ondes planes dispa-
rait en faisceaux gaussiens. De même, l’égalisation de la taille des franges
au voisinage de la résonance (03C9 = 03C9o ) est moins marqué, à l’optimum de champ,
en faisceaux gaussiens et n’apparaît qu’au-delà de l’impulsion 03C0/2: Figure
B.2 (b) de l’Appendice B.
Remarque.
La comparaison des signaux expérimentaux et théoriques avec la géomé-
trie comportant la triple onde stationnaire pourrait s’effectuer de la même
façon. Il suffit d’intégrer sur les vitesses vz l’expression (1.62)
du Chapitre 1. Cependant, l’approximation qui sous-tend cette théorie
(03C9 de l’ordre de 03C9 dans les régions où le champ laser n’est pas nul), n’au-
torise pas une comparaison quantitative sur l’ensemble du profil. Seule,
aurait un sens, l’allure au voisinage de la frange centrale.
4.3.4 CALCUL DE L’ORDRE DE GRANDEUR DU SIGNAL SUR LE BOLOMETRE.
DISCUSSION
La puissance absorbée par les molécules du jet supersonique peut se
calculer très simplement par [43 ] :
308
où :
2022 P est la puissance absorbée (en W) par le jet supersonique;
2022 n4F1 est la fraction des molécules du jet dans le niveau de départ
de la transition (v = 0, J = 4, représentation irréductible F1);
2022 03A6 est le flux total de molécules par unité d’angle solide,de l’ordre
de 108 molécules par stéradian et par seconde;
2022 03B403A9 est l’angle solide sous lequel est vu le bolomètre, dans l’hypo-
thèse de l’écorceur point source;
2022 h03BD est l’énergie échangée par molécule avec le champ laser à l’opti-
mum d’intensité (impulsion n pour l’absorption linéaire);
2022 03B4vZ 0394v est la fraction des molécules dans l’espace des vZ qui contri-
buent au signal d’absorption. Elle est proportionnelle au rapport entre
l’élargissement par temps de transit fini et la largeur de la distribution
des vitesses des molécules détectées (0394vZ).
Dans les premières expériences (franges de Ramsey à basse résolution),
l’élargissement par temps de transit fini était du même ordre de grandeur
que la distribution des vitesses des molécules détectées, de sorte que 03B4vZ 0394
valait sensiblement 1. (Dans les expériences à haute résolution qui suivent,
la figure 4.4.8 indique clairement que ce rapport est de l’ordre de 1/4).
La formule (4.3) permet également de calculer le signal de





nous trouvons que 1a puissance absorbée est de l’ordre de 3,6 x 10-9W.
Il est à noter que l’utilisation d’une modulation d’amplitude du faisceau
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laser pour effectuer une détection synchrone divise cette valeur par 2.
On s’attend donc à un signal de l’ordre de 2 nanoWatt. Cette valeur théo-
rique peut être comparée à la valeur expérimentale, déduite de la sensi-
bilité théorique du bolomètre et du gain de la chaîne de détection (ampli-
ficateur de gain 1000 et détection synchrone). Pour le spectre de la
figure 4.3.1 (b), nous trouvons une puissance de l’ordre de 0,5 x 10-9 Watt
qui est en bon accord avec la valeur théorique si l’on se souvient que la
sensibilité du bolomètre n’est déterminée qu’électriquement, c’est-à-dire
en l’absence de jet. Il est alors raisonnable de supposer que la conversion
d’énergie au niveau du bolomètre (siège de phénomènes complexes, car il est
très froid) se fait avec une efficacité notablement plus faible que 1.
De fait, au cours de différents enregistrements effectués la même
journée, nous avons observé des variations considérables de la détectivité
et de la puissance de bruit du bolomètre. Ceci fut attribué à la formation
d’agrégats solides sur la surface du bolomètre refroidi. Ces agrégats dis-
paraissaient momentanément lorsque le bolomètre était volontairement
réchauffé électriquement. Il est alors clair que ces agrégats vont altérer
la conversion d’énergie au niveau du bolomètre, augmenter sa capacité calo-
rifique et produire un bruit supplémentaire à cause de leur instabilité
mécanique.
Dans les conditions les plus favorables (Fig. 4.3.1), le rapport
signal sur bruit, de l’ordre de 100 à 150 dans une bande passante de 1 Hz
est quatre à six fois plus faible que la valeur déduite de la puissance
équivalente de bruit théorique. (Mesurée électriquement: 8 x 10-13 W/Hz).
Ainsi, le calcul d’ordre de grandeur qui précède et les résultats
expérimentaux fournissent un signal d’absorption linéaire dans la gamme des
10-9 Watt.
Or, nous avons montré au Chapitre 3, qu’il était possible, dans la
grande cuve d’absorption, de détecter des raies de saturation correspondant
à une puissance absorbée sur le faisceau laser de l’ordre de 10-12 Watt.
La détectivité ultime obtenue en absorption, avec les détecteurs
HgCdTe, et la difficulté d’obtenir des résultats reproductibles à la limite
de la détectivité des bolomètres dont nous disposions, nous ont incités à
tenter une détection optique directe de l’absorption du jet, sur le faisceau
laser lui-même. Ainsi que nous allons le voir un peu plus loin, le rapport
signal sur bruit obtenu s’est avéré excellent et notablement supérieur au
rapport signal sur bruit de la détection bolométrique.
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4.4 LES FRANGES DE RAMSEY À HAUTE RÉSOLUTION [27,28,38]
Dans une deuxième étape, il fallait montrer que la technique des
franges de Ramsey permettait l’obtention d’une très haute résolution,
c’est-à-dire dans la zone du kHz. Sur les spectres qui viennent d’être
présentés, la largeur des franges,de l’ordre de 50 kHz, est en effet bien
loin des possibilités offertes par le spectromètre décrit au Chapitre 2,
utilisant des lasers stabilisés en fréquence au niveau de la dizaine de
Hertz. A l’aide du montage optique présenté sur la figure 4.4.1, nous
avons pu porter la distance entre les zones d’interaction à 4,5 cm. Ce
montage optique est directement inspiré des techniques que nous avons
développées pour tenter d’observer des franges de Ramsey dans la grande
cuve d’absorption. Les quatre ondes progressives sont générées à partir
du même faisceau gaussien, qui est rétroréfléchi successivement par deux
coins de cube creux se faisant face. Ces deux coins de cube, de haute
qualité optique (03BB/4 dans le visible), d’ouvertures respectives, 120 mm
et 80 mm, ont les dimensions les plus élevées possibles, qui soient compa-
tibles avec le volume intérieur de la chambre de mesure du jet supersonique
(Fig. 4.1.1). Cette fois, nous avons les relations de phase suivantes :
D’où 03A6+1 - 03A6+2 = 03A6-4- 03A6- . Ainsi la condition de phase nécessaire pour l’ob-
tention et le non-déplacement des franges de Ramsey en ondes progressives
est à nouveau satisfaite à une fraction de frange près (03BB/20) dans l’infra-
rouge.
Le jet supersonique, défini par la ligne écorceur-centre du bolomètre,
et la direction horizontale perpendiculaire au jet définissent un plan P
dans lequel doivent se trouver les quatre faisceaux lasers 1, 2, 3, 4. Si
le faisceau incident (1) est situé dans le plan de symétrie(sensiblement
horizontal) du coin de cube CC1 , le faisceau réfléchi (4) sera également
dans ce plan. Par un premier réglage de hauteur, le plan de symétrie du
coin de cube CC2 sera superposé au plan de symétrie du coin de cube CC1. Puis
la plate-forme supportant les deux coins de cube sera translatée en bloc de
façon à superposer le plan de symétrie des coins de cube et le plan hori-
zontal contenant le jet supersonique. Deux diaphragmes placés sur le trajet(1)
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FIGURE 4.4.1
Système optique de deux rétroréflecteurs creux permettant d’obtenir deux
couples d’ondes gaussiennes progressives. Les deux trièdres utilisés ont
une ouverture utile de 8 et 14 cm respectivement, permettant un écartement
de 4,5 cm entre ondes progressives de même sens.
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définiront alors la position du faisceau laser incident (faisceau (1)). Ces
réglages ont été effectués à l’aide d’un laser He-Ne, dans le rouge.
La longueur d du trajet optique sur laquelle les fronts d’ondes
doivent être aussi plans que possible, est de l’ordre de 40 cm. (d est la
distance entre la zone d’interaction (1) et la zone d’interaction (3) de
sortie du faisceau laser). Cette distance d doit être très petite devant
le paramètre confocal b du faisceau infrarouge de rayon 
w0. (b = kw20).En effet, dès que l’on s’éloigne du waist d’une distance b 2 , la courbure
du front d’onde du faisceau gaussien vaut b .
C’est pourquoi nous avons choisi un faisceau infrarouge,convenablement
filtré spatialement,de rayon wo = 2,3 mm et dont le paramètre confocal b
vaut sensiblement 3 mètres. Par des mesures de la taille du faisceau à
diverses distances, nous avons pu placer le waist ("col") du faisceau gaus-
sien approximativement au milieu des quatre zones d’interaction (d/2).
Ainsi, à 1,5 mètre de distance du waist, la courbure des fronts d’ondes est
maximale et s’élève à 3 mètres soit 03BB/6 pour notre faisceau de rayon
wo 
= 2,3 mm.
Si le waist est effectivement situé à d/2 , alors les positions extrêmes
(zones (1) et (3)) ne sont qu’à ± b/15 de sorte que la courbure associée est
beaucoup plus faible que 03BB/6.
Pour ne détecter sur le signal du bolomètre que la contribution induite
par le faisceau laser, celui-ci est modulé en amplitude à une fréquence 03BD
de quelques dizaines de Hz et une détection synchrone à 03BD fournit les si-
gnaux présentés au paragraphe suivant.
4.4.1 LES FRANGES A HAUTE RESOLUTION AVEC DETECTION BOLOMETRIQUE
La soudure de l’un des fils d’or supportant le bolomètre utilisé dans
les expériences précédentes ayant cédée, et après quelques essais infructueux
de micro-soudure au laboratoire, il nous a fallu utiliser un bolomètre de
dimensions malheureusement beaucoup plus faibles (hauteur : 1 mm, largeur :
1,5mm). Cette hauteur de 1 mm réduit d’un facteur sensiblement 5, le nombre
de molécules détectées. Par contre, à la température de 1,7 K obtenue en
pompant sur l’hélium liquide du cryostat, ce bolomètre présente une sensibi-
lité tout à fait remarquable (150.000 V/W) et une puissance équivalente de
bruit théorique de l’ordre de 2 x 10-13 W/Hz.
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FIGURE 4.4.2 - Signal bolométrique avec le montage de la figure 4.4.1 utilisant
quatre ondes progressives,pour la raie P(4)A1 de SF6,en champ laser faible.(Un balayage de durée 127 secondes avec une constante de temps de 0,3 se-
conde). La largeur à mi-hauteur du signal d’absorption est de l’ordre de
350 kHz. La détectivité du bolomètre employé est d’environ 8 x 10-13 W/Hz.
FIGURE 4.4.3 - Signal bolométrique pour la raie P(4)A1de SF6 avec le montagede la figure 4.4.1 utilisant quatre ondes progressives, en champ laser fort.
(Au voisinage d’une impulsion 03C0/2). Le trou de saturation est principalement
élargi par le temps de vol des molécules à travers les faisceaux de rayon
wo 
= 2,3 mm, et légèrement par saturation.
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La très bonne détectivité de ce bolomètre est mise en évidence sur
la figure 4.4.2, pour la raie P(4)A1 de SF6 . Le signal élargi par effet
Doppler correspond en effet à une puissance absorbée d’environ 4 x 10-11W.
Le rapport signal sur bruit correspondant (50 dans une bande passante de
1 Hz) illustre une détectivité au niveau de 8 x 10-13 W/Hz. La puissance
du laser n’est pas encore assez élevée pour que le trou de saturation soit
bien apparent comme sur la figure 4.4.3. A l’optimum d’intensité pour les
franges de Ramsey, ce trou de saturation est environ la moitié du signal
linéaire. Sa largeur (120 kHz FWHM) est essentiellement déterminée par le
temps de transit fini à travers le faisceau de rayon 2,3 mm et par l’élar-
gissement par saturation correspondant à une impulsion 03C0/2.
Après une soigneuse optimisation de l’intensité du laser et un temps
d’intégration de 20 minutes (avec une constante de temps équivalente de 2,5
seconde par point) les franges de Ramsey pour la raie P(4)F1apparaissent
clairement au fond du trou de saturation sur la figure 4.4.4. La demi-largeur
à mi-hauteur de ces franges vaut 2,6 kHz et correspond bien à une distance
de 4,5 cm entre zones.
Le signal de franges de Ramsey correspond à une puissance d’environ
6 x 10-12 Watt et vaut 1/4 du trou de saturation qui lui-même fait 1/2 du
signal total. Le rapport signal sur bruit de 6 pour une bande passante de
1 Hz et les difficultés de la détection bolométrique à 1,7 K nous ont empé-
ché de faire une étude quantitative du signal de franges en fonction de
l’intensité du laser et d’observer les signaux de franges de Ramsey sur les
autres composantes P(4)A1et E, dans de bonnes conditions (Fig. 4.4.5).
Par comparaison avec les signaux de franges à basse résolution (100 kHz)
présentés au paragraphe 4.3 , la hauteur très faible (1 mm) de ce bolomètre
fait en effet perdre un facteur ~ 5 sur le nombre de molécules du jet qui
contribuent au signal. Ces difficultés, et le calcul d’ordre de grandeur du
signal développé au paragraphe 4.3.4 , nous ont alors incités à tenter une
détection optique, directe, de l’absorption du jet, sur le faisceau laser.
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FIGURE 4.4.5 (a) Signal bolométrique pour la raie P(4)E de SF6 avec quatre
ondes progressives. Trois balayages de durée 108 s et avec
une constante de temps de 0,3 seconde ont été additionnés.
Le laser est modulé en amplitude à 80 Hz.
(b) Les franges de Ramsey à haute résolution (largeur totale :
5,2 kHz) pour la raie P(4)E sont à la limite de détectivité
du bolomètre utilisé.
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4.4.2 DETECTION OPTIQUE DES FRANGES DE RAMSEY A HAUTE RESOLUTION[38]
La figure 4.4.6 présente les éléments essentiels du montage utilisé.
Comme nous nous intéressons ici à la mesure de la très faible énergie
absorbée par le jet sur le faisceau laser, un petit miroir recueille la
lumière après ses quatre interactions avec le jet supersonique. Le faisceau
laser est ensuite envoyé sur un détecteur HgCdTe de puissance équivalente
de bruit 5 x 10-13 W/Hz à 77 K, situé à l’extérieur de la chambre de mesure
du jet supersonique.
Cette fois, c’est le jet supersonique qui est haché à une fréquence v.
Une détection synchrone à la fréquence 03BD extraira la partie modulée à 03BD du
signal provenant du détecteur HgCdTe. La bande passante de ce détecteur,
(supérieure à 100 MHz) permet de lever la contrainte de modulation à basse
fréquence imposée par le temps de réponse du bolomètre. Pour que le bruit
d’amplitude du laser soit aussi réduit que possible, une fréquence de modu-
lation supérieure à 10 kHz eut été souhaitable. Se référer à la discussion
du paragraphe 2.2.3 . Cependant, pour des raisons technologiques (moteur
sous vide, vibrations), une fréquence de modulation comprise entre 1 et 2 kHz
a été choisie et réalisée à l’aide d’un disque tournant à basse vitesse,
percé d’une quarantaine de trous de diamètre 2 mm, laissant passer tour à
tour le jet supersonique.
La figure 4.4.7 présente un enregistrement typique des signaux observés
par détection optique pour la raie P(4)F1de SF6. Le fond élargi par effet
Doppler reflète la distribution des vitesses suivant l’axe optique (vz) de
toutes les molécules du jet qui croisent le faisceau et non plus seulement
de celles qui atteignent le bolomètre. Ce profil d’absorption linéaire est
notablement plus large (1,9 MHz à mi-hauteur) que le signal provenant du
bolomètre (400 kHz). Il présente un "flanc raide" du côté des hautes fré-
quences qui est probablement dû à un défaut d’alignement entre les trous du
disque tournant et le jet supersonique. ("Effets de bords" des trous de
diamètre 2 mm). Pour une puissance laser de 25-30 03BCW, ce signal linéaire
correspond à une puissance absorbée par le jet supersonique de 10-9 W. Le
contraste s’élève donc à 3,3 x 10-5. Le rapport signal sur bruit (~ 200 pour
une seconde d’intégration) est environ quatre fois meilleur que celui qui
est obtenu par détection bolométrique..
Au sommet du profil, on distingue le trou de saturation (largeur totale
à mi-hauteur: ~ 130 kHz) élargi par temps de transit fini (1 4 u w0) et
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FIGURE 4.4.6
Montage expérimental utilisé pour la détection optique des franges de Ramsey
à très haute résolution sur jet supersonique. Le diamètre 2w du faisceau laser
au niveau des quatre zones d’interaction avec le jet moléculaire est de 4,6 mm.
La distance entre les ondes se propageant dans la même direction est de 4,5 cm.
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légèrement par saturation. Les franges de Ramsey sont clairement visibles
dans ce trou de saturation, lorsque les données sont accumulées pendant
une vingtaine de minutes à l’aide du micro-ordinateur qui pilote l’expé-
rience. Elles sont présentées sur la figure 4.4.8. La période des franges
est 10,42 kHz et correspond à une vitesse vX de 940 m/s divisée par deux
fois l’intervalle entre zones 2D = 9 cm. Le rapport signal sur bruit pour
les franges est de l’ordre de 25 à 30 pour un temps d’intégration d’une
seconde et pour une puissance du laser de 30 03BCW.
A l’aide du gain de la chaîne de détection et de la sensibilité du
détecteur HgCdTe dans les conditions de l’expérience, nous pouvons estimer
la puissance absorbée correspondant à la frange centrale : celle-ci vaut
environ 120 pW soit un contraste de 4,5 x 10-6 sur l’intensité totale du
faisceau laser. La frange centrale est le tiers du trou de saturation, qui
est lui-même le tiers du signal linéaire, à l’optimum d’intensité (30 03BCW).
Le contraste des franges est donc d’environ 10 % . Le bruit de photons
associé à cette puissance P de 30 03BCW s’écrit : 0394Pbruit = (2BPh03BD/~)1/2
où .B est la bande passante de détection ,B = 1 403C4 (03C4 est le temps
d’intégration),
.n est le rendement quantique du détecteur,de l’ordre de 0,1 dans nos
expériences.
Le rapport signal sur bruit (théorique) devrait donc s’élever à environ
70 (pour 03C4 = 1s).
Le rapport signal sur bruit expérimental vaut sensiblement 30
(03C4 = 1s). La détection optique se fait donc à un facteur 2 à 3 environ du
bruit de photons.Ce facteur s’explique de la façon suivante :
e D’une part, le bruit d’amplitude du laser, aux fréquences comprises
entre 1 kHz et 2 kHz, n’est pas au niveau du bruit de photons. Se référer
à la discussion du Chapitre 2, paragraphe 2.2.3 .
o D’autre part, nous avons constaté l’existence de vibrations méca-
niques induites par la rotation à 40 tours par seconde du modulateur du jet
supersonique. Les vibrations du système optique créent une légère modula-
tion d’amplitude du faisceau laser. Cette modulation présente des composantes
de Fourier à la fréquence de détection et se traduit par un bruit supplé-
mentaire.
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FIGURE 4.4.7 - Signal obtenu par détection optique pour la raie P(4)F1 de SF6. Lefond élargi par effet Doppler correspond à une divergence du jet supersonique
de l’ordre de 20 mrad dans cette expérience. Le flanc "raide" du côté des hautes
fréquences est probablement dû à un effet de bord des trous du disque tournant
modulant le jet à la fréquence de 1,5 kHz.
FIGURE 4.4.8 - Franges de Ramsey obtenues par détection optique, pour la raie P(4)F1de SF6. (Centre du spectre de la Figure 4.4.7). Dix balayages de constante de
temps individuelle 100 ms ont été accumulés. La frange centrale correspond à une
puissance absorbée de l’ordre de 10-10 Watts.
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4.4.2.1 Etude en fonction de l’intensité du laser
Comme cela était prévisible, l’amplitude des franges de Ramsey s’est
avérée extrêmement sensible à la puissance du faisceau laser. Tout d’abord,
la figure 4.4.9 illustre la variation avec l’intensité du faisceau, de
l’ensemble du signal d’absorption. Le signal d’absorption linéaire passe
par un optimum aux alentours de 15-20 03BCW, puissance pour laquelle le trou
de saturation et les franges n’ont pas encore atteint leur taille maximum.
Celle-ci est obtenue pour une puissance de l’ordre de (30 ± 5 03BCW), en bon
accord avec la valeur théorique de 33 03BCW pour l’impulsion 03C0/2 déduite de la
formule démontrée au Chapitre 3 :
Rappelons que c’est pour une impulsion 03C0/2 que la polarisation qui
précesse librement entre les zones de champ est maximale.
Au-delà de l’impulsion 03C0/2 (30 03BCW), l’amplitude des franges décroît
extrêmement vite avec l’intensité et elles ne sont plus observées au-delà
de 100 03BCW. La figure 4.4.10 présente simultanément la taille du signal
d’absorption linéaire, du trou de saturation et des franges de Ramsey en
fonction de l’intensité. En regard, sont portés les mêmes signaux obtenus
avec la théorie en ondes planes du Chapitre 1.
4.4.2.2 Comparaison avec la théorie en ondes planes. Discussion
Il est aisé d’introduire les paramètres expérimentaux (taille du fais-
ceau 2w0 = 4,6 mm, distance entre zones D = 4,5 cm et vitesse vX = 940 m/s)
dans les résultats de la théorie en ondes planes développée au Chapitre 1.
On suppose que les quatre champs ont la même intensité (créneaux carrés de
largeur 2w0) et on néglige la relaxation. A l’optimum d’intensité, le
signal a l’allure présentée sur la figure 4.4.11. Les variations en fonction
de l’intensité, de la taille de la frange centrale, du trou de saturation,
et du signal élargi par effet Doppler, sont comparées aux résultats expéri-
mentaux sur la figure 4.4.10. Il faut noter que ces signaux en ondes planes




Variation avec l’intensité du signal élargi par effet Doppler, du trou de
saturation et du signal de franges de Ramsey. Raie P(4)F1de SF6 . A gauche
points expérimentaux. A droite, théorie en ondes planes avec les paramètres
de l’expérience, divergence du jet (20 mrad), vitesse (940 m/s), diamètre
des faisceaux (4,6 mm) et distance entre zones (4,5 cm).
324
au-delà. En champ laser plus intense, en effet, le comportement d’un sys-
tème à deux niveaux éclairé par un (ou plusieurs) faisceaux gaussiens,
diffère très notablement du comportement obtenu lorsqu’il est soumis à une
seule onde plane. Ceci est illustré sur les figures 1.3.1 et 1.3.2 .
L’apparition des bandes latérales dans l’espace des vitesses vZ,
alors que les oscillations de Rabi restent en phase 
~vZ pour un faisceau
gaussien, rend caduque toute comparaison quantitative des signaux au-delà
de l’impulsion n/2 environ.
A l’optimum d’intensité (impulsion sensiblement 03C0/2), le signal théo-
rique présente un contraste d’environ 42% pour la frange centrale. Le
contraste expérimental ne s’élève qu’à 11%. Deux raisons majeures expli-
quent cette différence :
2022 Tout d’abord, la structure hyperfine de la raie P(4)F1s’étend sur
une vingtaine de kHz. Celle-ci est présentée sur la figure 4.2.1. Elle
comprend six composantes principales dont les intensités (en champ faible)et
les positions sont rappelées dans le tableau 4.1. Cette structure notablement
plus large que la demi-largeur à mi-hauteur des franges de Ramsey (2,6 kHz)
tend à les brouiller. Ceci est illustré sur la figure 4.4.12 qui présente
le système de franges obtenu lorsque l’on tient compte de cette structure
hyperfine. Celle-ci est responsable d’une réduction des franges d’un facteur
sensiblement 2.
2022 La dimension verticale du jet (direction y) n’est plus négligeable
devant le diamètre du faisceau 2w0 = 4,6 mm (Fig. 4.4.13).
En supposant que le jet supersonique possède la symétrie de révolution
autour de l’axe 0x, la largeur H du signal d’absorption linéaire (H = 1,9 MHz
à mi-hauteur) nous donne un ordre de grandeur de la divergence du jet dans
notre expérience, dans l’hypothèse où l’écorceur est ponctuel. La largeur à
mi-hauteur de la distribution des vitesses vZ vaut 20394vZ = 03BB x H = 20 m/s.
La divergence associée s’écrit :
En conséquence, (Fig.4.4.13), la largeur à mi-hauteur du jet, suivant la




Fig. 4.4.11 - Signal de franges de Ramsey obtenu avec la théorie en ondes
planes du Chapitre 1 et avec les paramètres de l’expérience à l’optimum
d’intensité. (Impulsion n/2). Le contraste de la frange centrale est de
42 %.
Fig. 4.4.12 - Mêmes conditions que pour la Fig. 4.4.11,mais on a introduit la
structure hyperfine de la transition P(4)F1de SF6. Le contraste de la
frange centrale n’est plus que de 23 %. Seules ont été prises en compte
les six composantes principales.
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TABLEAU 4.1
LES SIX COMPOSANTES PRINCIPALES DE LA RAIE P(4)F1 DE SF6
ET LEURS INTENSITES RELATIVES EN CHAMP FAIBLE





et 5 mm au niveau de la quatrième zone. Ces dimensions ne sont pas
négligeables devant le diamètre 2w0 = 4,6 mm des faisceaux gaussiens. Il
s’ensuit que la pulsation de Rabi, 03A9, dans chaque zone de champ est main-
tenant une fonction de y et que par conséquent les quatre pulsations de
Rabi (03A9i i=1,... 4) sont différentes . Il en résulte une nouvelle diminu-
tion de la taille des franges.
En supposant que la répartition des vitesses vy , ou ce qui est équi-
valent, la répartition des angles 03B1 est gaussienne, de largeur à 1/e
03B1m , le signal s’écrit :
où F (03A91, 03A23 03A94) est la fonction (somme des formules (1.24) et (1.25)
du Chapitre 1) qu’il faut intégrer sur vz , et 03B1m = 203B1o .
Il est clair qu’il y aurait intérêt à agrandir le diamètre du faisceau
de façon à :
1) minimiser cet effet de distribution gaussienne d’intensité suivant
la dimension verticale’(y) .
2) faire contribuer au signal toutes les molécules du jet supersonique
puisque, dans cette expérience,l’absorption des molécules du jet étant détectée
sur le faisceau laser, nous ne sommes plus limités par la faible dimension
verticale du bolomètre.
Cependant, cet objectif va à l’encontre de la nécessité d’avoir un temps
de vol très court dans chaque zone de champ pour bénéficier du trou le plus
large possible dans la distribution des vitesses vz . Il faudrait pouvoir
réaliserdes faisceaux elliptiques très petits suivant 0x et grands suivant 0y,
tout en présentant des fronts d’ondes plans.
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4.5 COMPARAISON ENTRE LA DÉTECTION OPTIQUE ET LA
DÉTECTION BOLOMÉTRIQUE
Sur la Figure 4.5.1 sont comparés les signaux de franges de Ramsey
à haute résolution, pour la raie P(4)F1 de SF6 , obtenus par détection
bolométrique ou par détection optique directe sur le faisceau laser. La
détection optique est environ quatre fois meilleure que la détection bo-
lométrique, à l’optimum d’intensité pour les franges (30 03BCW). Le bolomè-
tre semi-conducteur employé pour cette comparaison (le plus sensible des
bolomètres utilisés dans nos expériences) était cependant de très faible
dimension verticale (1 mm) de sorte que le nombre de molécules contri-
buant au signal de franges était environ cinq fois plus réduit que dans
le cas de la détection optique. Malheureusement, une augmentation de la
taille du bolomètre se fait au détriment de sa bande passante (détecteur
thermique) et de sa puissance équivalente de bruit.
Il faut cependant noter que la méthode de détection optique sur le
faisceau laser lui-même dépend essentiellement du niveau de bruit de
photons à l’optimum d’intensité. Pour la bande v3 de SF6, le moment de
transition élevé (0,42 Debye) est spécialement favorable car, à l’optimum
d’intensité, il conduit à une puissance raisonnable illuminant le détecteur
(30 03BCW) et donc à un niveau de bruit de photons faible (1 à 2 picoWatts
pour 03C4 = 1 s). Pour des transitions faibles, le signal attendu risque de
tomber en dessous du bruit de photons. Dans ce cas, le bolomètre placé sur
le trajet du jet est une meilleure solution.
Il est probable que, dans le domaine visible, les méthodes (ultra-
sensibles) de détection par fluorescence, ou par ionisation multiphotonique
gardent l’avantage sur une détection optique directe.
Il est cependant prévisible que les méthodes de détection optique
directe, associées aux techniques de modulation à haute fréquence viendront,
dans certains cas, concurrencer les méthodes de détection par fluorescence




Franges de Ramsey à haute résolution (largeur totale à mi-hauteur
5,2 kHz) obtenues avec le système optique de la figure 4.4.6 pour
la raie P(4)F1 et détectées soit : (a) sur le bolomètre; soit (b)directement sur le faisceau laser au moyen d’un détecteur HgCdTe
à la fréquence de modulation du jet moléculaire (1,5 kHz). La
constante de temps commune est de 0,1 seconde et on a accumulé




Dans cette conclusion, nous envisageons quelques prolongements et
développements possibles des travaux décrits dans ce travail.
1 - FRANGES DE RAMSEY ET LASERS STABLES
1.1 La compréhension quantitative du processus de franges de Ramsey
dans le domaine optique et la stabilisation en fréquence des lasers au
niveau de la dizaine de Hertz, permettent d’envisager maintenant une expé-
rience sur jet supersonique beaucoup plus ambitieuse du point de vue de la
résolution. Il ressort en effet des Chapitres 1 et 4 de ce travail que le
signal de franges de Ramsey ne décroît pas au fur et à mesure que l’on aug-
mente la distance entre zones (c’est-à-dire la résolution), pourvu que l’on
n’approche pas de trop près la largeur naturelle ! (de l’ordre de quelques
Hertz à quelques dizaines de Hertz pour les transitions de vibration-rota-
tion dans la région spectrale de 10 microns)*. Une chambre de mesure pour
le jet,beaucoup plus volumineuse, associée à une optique (en ondes progres-
sives) comparable à celle qui est actuellement utilisée dans la grande cuve
d’absorption, permettrait de gagner facilement un facteur 10 à 20 sur la
résolution, soit 260 Hz de demi-largeur à mi-hauteur pour les franges sur
SF6 avec 45 cm entre zones. De plus, si la bonne monochromaticité des vi-
tesses axiales (vx) des molécules du jet est un avantage pour créer des
conditions d’excitation identiques pour toutes les molécules, la vitesse
d’ensemble des molécules est élevée (940 m/s) et constitue un inconvénient
pour l’obtention d’une très haute résolution. L’utilisation de l’argon à
la place de l’hélium comme gaz porteur, ferait gagner un facteur sensible-
ment trois sur la résolution.
De même, il est clair que tout moyen permettant de ralentir le jet
tout en lui conservant une bonne densité, serait un progrès décisif. De
plus, l’absorption du jet détectée sur le faisceau laser lui-même, peut
être optimisée en utilisant un jet supersonique aplati suivant la direction
0z, de façon à augmenter l’épaisseur optique du jet.
*Ceci pour un jet monocinétique parallèle. Pour un jet réel, il subsistera
la diminution due à l’angle solide lorsque l’on éloigne les zones d’interaction.
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D’un point de vue spectroscopique, pour exploiter pleinement le
potentiel de cette technique des franges de Ramsey, il serait souhaitable
de ne pouvoir observer que la frange centrale. A cause du grand nombre de
franges latérales, la structure hyperfine de la transition P(4)F1ne mani-
feste sa présence que par une réduction du contraste des franges. Cette
structure hyperfine exclut le choix de la molécule SF6 pour réaliser un
très bon étalon de fréquence dans l’infrarouge.
Ainsi, très schématiquement, il reste deux obstacles principaux à
surmonter pour espérer réaliser un étalon optique de fréquence de hautes
qualités, fondé sur la technique des franges de Ramsey sur jet superso-
nique :
1) Il existe peu de molécules simples exemptes de structure hyper-
fine et possédant une bande d’absorption forte dans la région spectrale
de 10 03BCm, facilement utilisables en jet supersonique. Les molécules 03 ,
OsO4 , OCS, ne semblent pas encore avoir été utilisées en jet supersonique*.
2) Le nombre de transitions de valeur de J faible en coïncidence
avec un laser à CO2 guide d’ondes est encore très limité. Notons toutefois
que la molécule OCS (exempte de structure hyperfine) possède une transi-
tion de valeur de J égale à cinq en coïncidence avec un laser guide d’ondes,
qui pourrait être exploitée [157, 158].
Une solution à ce dernier problème se dessine actuellement grâce au
développement de sources accordables sur plusieurs dizaines de GigaHertz
autour de chaque raie de CO2, qui utilisent des modulateurs électro-optiques
rapides [121, 159]. A partir d’un laser à 12C6O2 (ou l’une de ses variétés
isotopiques) de quelques Watts, il est possible d’obtenir un niveau de
puissance de plusieurs dizaines de milliwatts dans une bande latérale située
à plusieurs GigaHertz de la porteuse. Il doit être possible de communiquer
à cette bande latérale la pureté spectrale du laser à CO2 de départ, en
utilisant un générateur très stable en fréquence pour générer la fréquence
de décalage.
*Un jet supersonique d’OCS a été réalisé par les auteurs de la référence [185]
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1.2 La pureté spectrale des lasers à CO2 (de l’ordre de 10 Hertz
actuellement) ainsi que la variance d’Allan pour les temps longs (4  10-14
pour T = 30 s) sont très certainement perfectibles d’un ou deux ordres
de grandeur.
Une limitation actuelle à ces résultats provient de l’existence de
fluctuations très lentes (sur plusieurs minutes) du fond sur lequel se
dessine la raie de saturation. (Dérives de pression dans les cuves par
réaction chimique avec les parois, par exemple). Ces fluctuations doivent
pouvoir être considérablement réduites par l’utilisation de techniques de
détection sur fond noir (comme,par exemple,la technique de modulation du
faisceau saturant et détection sur le faisceau sonde [73, 74]) associées
à l’emploi de cristaux électro-optiques permettant d’introduire la modu-
lation à l’extérieur du laser.
Parallèlement à l’étude et à la réduction des instabilités de fré-
quence des lasers, il doit être possible, à l’aide d’un interféromètre de
Michelson avec coin de cube, de réduire les fluctuations angulaires du
faisceau laser au niveau de 10-10 ou 10-11 radian.
1.3 Un prolongement tout à fait intéressant des calculs théoriques
présentés au Chapitre 1 a trait à l’étude du problème des franges de Ramsey
lorsque l’on utilise un nombre n de zones de champ très supérieur à 4.
L’idée initiale,proposée par J.J. SNYDER, J. HELMCKE et D. ZEVGOLIS dans
la référence [160],était de réaliser des franges de Ramsey dans le domaine
temporel sur un jet d’atomes de calcium excités par un laser colinéaire au
jet. Il est ainsi possible de faire une sélection de vitesse et par là de
contrôler l’effet Doppler du second ordre [161]. C’est en effet l’élargis-
sement lié à l’effet Doppler du second ordre qui était la principale limi-
tation à l’exactitude et à la reproductibilité du système de franges de
Ramsey à ultra-haute résolution (1 kHz) observées auparavant par R.L. BARGER
[22]. Il est clair que dans une telle expérience de franges de Ramsey tem-
porelles,la cadence des impulsions doit être aussi élevée que possible, de
façon à ce qu’un maximum d’atomes du jet participe au signal. Le problème
théorique posé était alors d’étudier l’influence de l’effet de recul sur
le signal de franges, lorsque l’effet de recul est résolu et lorsque le
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système atomique est soumis à une succession d’impulsions équidistantes,
deux impulsions se propageant dans un sens étant suivies par deux impulsions
se propageant en sens inverse.
Ce problème a récemment été résolu par Ch. CHARDONNET et coll.[175]. Dans le
cas général (polarisation rectiligne), le nombre d’états d’énergie-impulsion
|a, 2mk &#x3E; , |b, (2m+1)k &#x3E; qui interviennent dans le problème, croît
très rapidement avec le nombre n d’impulsions,de sorte que le signal
de franges possède des contributions centrées aux fréquences de résonance
03C9o, 03C9±03B4, 03C9203B4 (et même à partir de n=12,à 03C9o±2 3 03B4,..) avec 03B4 = k2 2M.
De plus, toutes ces contributions ne sont pas maximales simultanément.
Dans le cas particulier d’une polarisation 03C3 (03C3+ pour les ondes se pro-
pageant dans un sens et 03C3- pour les ondes venant en sens inverse), il est
possible, sur une transition J = 0 ~ J = 1 , de ne faire intervenir que les
trois états d’énergie-Impulsion |a,0 &#x3E; et |b , ± k &#x3E;, et une seule
résonance apparaît, centrée à 03C9o+03B4. Malheureusement, le signal de
franges est apparu extrêmement sensible, d’une part à l’intensité du
laser, et d’autre part, au nombre d’impulsions vues par les atomes. Le
signe de la frange centrale peut même s’inverser si l’intensité du laser
varie. De même, à cause de la durée de vie radiative et de l’utilisation
d’un jet continu, le nombre d’impulsions vues par les atomes du jet n’est
pas une constante, mais peut varier de plusieurs unités, changeant par là,
l’allure du signal de franges correspondant. En conséquence, il apparaît
peu probable de pouvoir raisonnablement dépasser n = 4 impulsions vues par
les atomes si l’on souhaite garder une forme de raie stable pour le signal
de franges de Ramsey en excitation longitudinale.
1.4 La technique des franges de Ramsey sur jet, en ondes progressi-
ves semble également très prometteuse pour réaliser un étalon de fréquence
dans le domaine visible: laser à argon stabilisé sur la molécule d’iode. Le
fait de pouvoir supprimer l’une des composantes de recul en augmentant la
distance entre les deux zones de champ centrales et l’absence de déplace-
ment lumineux dans la géométrie des ondes progressives sont deux atouts
importants pour cette expérience qui est en cours de montage actuellement
au Laboratoire. 
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2 - SPECTROSCOPIE MOLÉCULAIRE À ULTRA-HAUTE RÉSOLUTION
EN CUVE
2.1 Si dans la confrontation jet supersonique-cuve, présentée dans
ce travail, le dernier mot en ce qui concerne la plus haute résolution
obtenue, revient à la cuve d’absorption (680 Hz avec OsO4), c’est surtout
grâce à la plus grande souplesse d’utilisation de la grande cuve. A tem-
pérature ambiante, un grand nombre de niveaux rotationnels du niveau fon-
damental sont peuplés,de sorte que les coïncidences entre les transitions
de vibration-rotation et un laser à CO2 guide d’ondes sont assez nombreuses.
Grâce aux techniques de stabilisation en fréquence des lasers au
niveau de la dizaine de Hertz et de verrouillage en phase, grâce à l’utili-
sation de lasers à CO2 isotopiques et de sources accordables stables couvrant
la région spectrale de 9 à 11 03BCm, on peut prévoir la possibilité de faire,
dans un avenir proche, une étude détaillée, au niveau du kiloHertz de
résolution et d’exactitude absolue , des structures fines, hyperfines et
superhyperfines apparaissant dans le spectre infrarouge de nombreuses molé-
cules. Il serait bien étonnant que le travail qui a été effectué sur la
molécule SF6 , et qui a permis de mettre en évidence un certain nombre de
résultats inattendus, ne soit pas suivi d’autres surprises.... C’est ainsi
que les résultats sur l’ammoniac, OsO4 , SiH4 , O3, PF5 doivent être
considérés comme tout à fait préliminaires. Il est clair qu’un pouvoir de
résolution supérieur à 10 permet un test extrêmement précis des hamilto-
niens hyperfins et de vibration-rotation. Il autorise également l’investi-
gation de divers effets tunnels pouvant intervenir dans les molécules non
rigides, tels que l’échange des fluors dans PF5 , ou le changement de
configuration de la molécule d’ozone.
Plus généralement, les études infrarouges à très haute résolution
sont importantes pour la photochimie et la séparation isotopique. (UF6 a
la même structure que SF6). De même, le fait de pouvoir préparer les mo-
lécules de SF6 d’un jet supersonique dans un niveau rotationnel J = 2 ou
3 de type de symétrie parfaitement déterminé (A1, A2 , E, F1 ,F2) dans v3=1,
permettrait l’investigation de réactions chimiques élémentaires ou de
processus collisionnels impliquant la molécule SF6 .
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2.2 Enfin, nous mentionnerons une expérience qui n’a malheureusement
pas pu être tentée dans le cadre de ce travail, malgré les efforts de plu-
sieurs équipes de chimistes. Il s’agit de la recherche d’une éventuelle
violation de parité en physique moléculaire, induite par les interactions
faibles. Une telle violation de parité a récemment été observée en physique
atomique, dans une très belle expérience sur l’atome de césium [173].
En physique moléculaire, il a été prédit que les deux espèces énantio-
morphes (droite et gauche) d’une même molécule (par exemple CHFClBr) pouvaient
ne pas avoir exactement les mêmes niveaux d’énergie, à cause des interactions
faibles [174 , 183] .
Une telle expérience , au niveau de 10-13 ou 10-14, est tout à fait
dans les capacités du spectromètre de saturation présenté dans ce travail :
il s’agirait de verrouiller en fréquence un laser à CO2 sur une raie de
saturation de l’espèce droite , puis de l’espèce gauche dans des conditions
les plus identiques possibles, et de mesurer la fréquence de battement avec
un second laser stabilisé indépendamment sur une raie de référence.
De même, les structures fines et hyperfines de ces molécules opti-
quement actives (droites et gauches) méritent d’être étudiées et comparées
avec précision lorsqu’on sait l’importance que revêt le caractère droit ou
gauche dans les processus biologiques.
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APPENDICE A
EQUATION D’ÉVOLUTION DES ÉLÉMENTS DE MATRICE
DENSITÉ ENTRE ÉTATS D’ÉNERGIE-IMPULSION [41]
Dans cet Appendice, nous souhaitons écrire l’équation d’évolution des
éléments de matrice densité en représentation |r &#x3E; : &#x3C; r |03C103B103B2( Bo, po, t)|r’ &#x3E;.
Ceux-ci sont reliés aux éléments de matrice en représentation p , par :
Si les intégrations sur d3p et d3p’ sont limitées à des intervalles
petits devant k, mais grands devant /w0,l’équation (A-1) peut être
écrite comme une somme discrète : 
sera écrit simplement :
En représentation d’impulsion, les équations d’évolution des éléments
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de matrice densité s’écrivent :
Pour obtenir les équations correspondantes pour les quantités
&#x3C; m03B1 |03C103B103B2(r,r’) |m03B2 &#x3E;, nous multiplions les deux membres de (A-3) par
exp [i(p.r - p’.r’)/ ] et intégrons sur les intervalles définis plus haut :
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En utilisant l’approximation suivante :




Pour r ~ r’ , l’opérateur ~r’ disparaît et l’on retrouve les équations




C’est un programme de résolution numérique des équations de la matrice
densité qui sont présentées dans les références [40, 29] et qui tiennent
compte de la géométrie gaussienne des aisceaux lumineux et de la courbure
des fronts d’ondes, avec ou sans utilisation de zones de champs séparées dans
l’espace, et en présence de relaxation
Pour chaque classe de vitesse vx et vz (voir la Figure 4.2.2), les
éléments de la matrice densité sont calculés, par une méthode prédicteur-
correcteur de Hamming, en suivant la trajectoire des molécules au cours de
leur traversée du (ou des) faisceau(x), suivant l’axe 0x. Puis sont effectuées
les intégrations sur la vitesse vz et sur la vitesse de traversée vx .
Ce programme a permis de chiffrer quantitativement l’élargissement des
raies de saturation, lié au temps de vol des molécules à travers le faisceau,
en champ laser fort, et de montrer la variation du déplacement de l’effet
Doppler du second ordre avec l’intensité laser [29]. Il a permis également de
résoudre numériquement le problème de l’interaction entre un faisceau laser
gaussien d’intensité quelconque (avec ou sans courbure des fronts d’ondes) et
un jet monocinétique :oscillations de Rabi, passage adiabatique rapide [153,
26, 40].
En franges de Ramsey, nous avons pu montrer que pour un jet monociné-
tique parallèle, l’amplitude du signal de franges ne diminue pas lorsque l’on
augmente la distance entre zones, en l’absence de relaxation radiative ou
collisionnelle, à la différence du signal de saturation à une seule zone [29].
Le signal de franges ne dépend que de la largeur du trou creusé dans la dis-
tribution des vitesses vz par le temps de vol fini à travers une seule zone
de champ. (Se reporter à la discussion du paragraphe 4.3.4).
Le programme SHAPE s’est montré également très complémentaire de la
théorie en faisceaux gaussiens au quatrième ordre de perturbation [39] et de
la théorie en ondes planes présentée au Chapitre 1, tant en ondes progressives
qu’en ondes stationnaires. Outre les Figures 1.3.7 (c), 4.2.3 (a) et 4.2.3 (c)
du texte, les Figures B.1 et B 2 illustrent quelques résultats qui ont été obte-
nus avec ce programme. Ainsi le dédoublement de l’enveloppe des franges de
Ramsey en champ fort (qui existe déjà dans la théorie en ondes planes à deux
zones de champ, Fig. 1.3.5) est également présent en faisceaux gaussiens lors-
qu’on utilise quatre zones de champ : Figure B-1.
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FIGURE B.1 - (a) Signal de franges de Ramsey en champ faible 03A9+w /u = 03A9-w /u= 0,01.
La constante de relaxation 03B3 vaut 0,01 w /u et la distance entre
zones L vaut 6 wo. 
03C4 = wo/u est le temps de vol des moléculesà travers le faisceau.
(b) Dédoublement de l’enveloppe des franges de Ramsey en champ fort
et en faisceaux gaussiens 03A9+ w /u = 03A9 w-/u = 1.
(b) n’est pas à la même échelle que (a).
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FIGURE B.2 - (a)(b)(c) Franges de Ramsey avec quatre ondes progressives gaussiennes.(a) et (b) La largeur Doppler due à la distribution des vitesses v
z
est égale à la largeur due au temps de vol. 
(a) A l’optimum d’intensité pour les_franges.(03A9+w/u= 03A9-w /u = 0,5.)(b) Au-delà de l’optimum. (03A9+w/u = 03A9-/u = 0,55.) Noter °l’égalisa-tion de la taille des franges centrales.
(c) Signal de franges à l’optimum d’intensité lorsque la largeur
Doppler due à la distribution des vitesses v est environ trois
fois plus large que la largeur due au temps de vol.
344
APPENDICE C
RAPPELS SUR LA CARACTÉRISATION DE LA STABILITÉ
DE FRÉQUENCE D’UN OSCILLATEUR
Le signal fourni par un générateur de fréquence peut s’écrire sous
la forme :
où 03B5(t) et ~(t) sont des fonctions aléatoires centrées représentant res-
pectivement les fluctuations d’amplitude et de phase.
Les fluctuations de fréquences sont alors généralement représentées
par une fonction aléatoire centrée,y(t), représentant l’écart relatif de
fréquence instantanée:
La stabilité de fréquence à court terme du générateur (typiquement
t &#x3C; 10 s) peut alors être caractérisée :
- soit dans le domaine des fréquences
- soit dans le domaine des temps.
a) - Domaine des fréquences : jensité spectrale de fréquence et de
phase
A partir de la fonction aléatoire y(t) la densité spectrale de fréquence
Sy(f) est définie comme la transformée de Fourier de la fonction d’autocorré-
lation Ry(03C4), soit : 
et
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Remarquons que d’après la relation
nous pourrons aussi définir une densité spectrale de bruit de phase S~(f)
reliée très simplement à Sy(f) [178] par la relation
et qui, par conséquent, traduit la même information.
Modèle de densité spectrale
Les résultats expérimentaux permettent de caractériser les types de
bruits rencontrés dans les oscillateurs par une loi de puissance :
Ces divers types de bruits ont été rassemblés dans le tableau C.1 .
- Pureté spectrale d’un laser
En pratique, ce qui est étudié à l’analyseur de spectre n’est pas
Sy(f) ou S~(f), mais Sv(f) densité spectrale du signal complet qui repré-
sente à la fois les fluctuations de fréquence et d’amplitude. Néanmoins, lors-
qu’on néglige les fluctuations d’amplitude et si l’écart quadratique moyen
de 
~(t) est petit devant un radian [178] :
03B4 désignant la fonction de Dirac. 
La translation de Sv(f) à fréquence nulle permet alors d’accéder à la
densité spectrale de bruit de phase S~(f).
b) - Domaine temps
Comme nous ne pouvons pas accéder à la fréquence instantanée v(t), la




T est l’intervalle entre deux mesures,
03C4 est la durée d’une mesure.
La variance à N échantillons est alors définie de la manière
suivante :
Parmi toutes les variances possibles, la plus communément utilisée
pour caractériser la stabilité d’un oscillateur est la variance d’Allan
définie par N = 2 et T = 03C4 . Soit :
En fait, l’estimation expérimentale de la variance d’Allan porte sur
un nombre fini m de valeurs de 03C32y(2,03C4,03C4), soit :
Pour un nombre de mesure m supérieur à dix, l’incertitude sur 03C3y(03 4)
est donnée par l’expression : 
Contrairement à la variance vraie (N = ~), la variance d’Allan possède
l’avantage de converger pour les divers types de bruits généralement rencon-
trés dans les oscillateurs. L’origine de cette convergence est nettement




c) - Relation entre les domaines temps et fréquences
L’étude théorique des propriétés des asservissements d’oscillateurs
permet de calculer la densité spectrale de l’oscillateur asservi. Il est
donc important de connaître la relation entre densité spectrale et variance
d’Allan.
Le théorème de CUTLER [178] permet de relier 03C32y(2,03C4,03C4) à la densité
spectrale de bruit de fréquence Sy(1)
Pour les divers types de bruit envisagés précédemment, il est possible
d’en déduire les variances d’Allan correspondantes. Ces résultats sont rassem-
blés dans le tableau C-1.
En coordonnées logarithmiques, la pente de la courbe de la variance
permet d’identifier le type de bruit dominant au temps 03C4 considéré.
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APPENDICE D
STRUCTURE ZEEMAN DUE AU CHAMP MAGNETIQUE TERRESTRE DES
TRANSITIONS P4, R28, Q55, ET R94 DE LA BANDE 03BD DE SF6
Nous nous intéressons ici à l’effet Zeeman dû au champ terrestre
(effet supposé faible devant les énergies hyperfines) sur les résonances
moléculaires observées à très haute résolution dans la grande cuve d’ab-
sorption. L’orientation Nord-Sud (axe 0z) de cette cuve, ainsi que la
polarisation circulaire du champ laser conduisent à considérer deux cas:
FIGURE D.1
2022 Transitions 0394M = 0
Ces transitions sont dues uniquement à la composante verticale du
champ magnétique terrestre (H = Bv).
2022Transitions 0394M = ± 1
Ces transitions sont dues à la fois à la composante horizontale (Bh)
et à la composante verticale (Bv) du champ terrestre comme le montre la
Figure D.1 .
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Pour simplifier,les calculs numériques ci-dessous sont effectués
avec la valeur supérieure du champ magnétique, soit H = 0,4 Gauss.
Les tableaux qui suivent présentent, pour chacune des transitions
P4, R28, Q55, et R94, l’étalement du spectre Zeeman pour toutes les
valeurs de I (0, 1, 2, 3) et de F (F = I + J) observées. Pour une va-
leur de (I , F) donnée, sont portées dans chaque tableau les valeurs
extrêmes de la projection MF de F sur l’axe de quantification en ques-
tion. Dans le cas 0394M = 0 nous n’avons indiqué que les valeurs MF &#x3E; 0
le spectre étant symétrique. Seules les transitions 0394M = +1 ont été
calculées, le spectre 0394M = -1 s’obtenant simplement par symétrie comme
l’a montré l’expression (3.17).
Enfin, W(F,MF) est la valeur du déplacement Zeeman pour chacune
des composantes calculées.
La seconde partie du tableau concerne le calcul du moment de tran-
sition de chacune des composantes, expression (3.35) :
Le moment de transition se déduit alors simplement :
Ce calcul montre l’énorme dispersion des valeurs du moment de transition
à l’intérieur d’une structure hyperfine donnée.
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Enfin, pour chacune des valeurs de (J , I) nous avons illustré le
tableau en présentant le plus étendu parmi les différentes valeurs de F)
des spectres Zeeman dans l’hypothèse l’un champ laser faible, c’est-à-dire














Cet Appendice contient le listing du programme de commande
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